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Введение 
Актуальность темы исследования и степень ее проработанности. 
Наличие доменной структуры (ДС) и ее эволюция в электрическом поле 
является атрибутным свойством сегнетоэлектриков, которое интенсивно 
исследуется. Интерес к изучению кинетики доменной структуры обусловлен 
необходимостью решения как фундаментальных, так и прикладных проблем. 
Эволюцию сегнетоэлектрической ДС в электрическом поле принято 
рассматривать как аналог фазового превращения при фазовом переходе первого 
рода. Поэтому получаемые экспериментальные результаты могут быть 
использованы для изучения общих закономерностей кинетики фазовых 
превращений. Кроме того, последние годы активно развивается микро- и 
нанодоменная инженерия, целью которой является улучшение нелинейно-
оптических, акустических, пьезоэлектрических и ряда других свойств 
сегнетоэлектрических материалов за счет создания стабильных ДС с 
определенными геометрическими параметрами. Особое значение при 
формировании ДС имеют процессы самоорганизации. Самопроизвольное 
формирование микро- и нанодоменных структур представляет значительный 
интерес для развития нанодоменной инженерии.  
В качестве модельных объектов для таких исследований в работе 
использованы одноосные сегнетоэлектрики ниобат лития LiNbO3 (LN) и танталат 
лития LiTaO3 (LT). Эти кристаллы являются наиболее широко используемыми 
нелинейно-оптическими материалами. Они обладают сравнительно простой ДС, 
которая может быть визуализирована с высоким пространственным разрешением 
различными методами. 
Традиционные методы создания регулярных ДС (РДС), среди которых, 
несомненно, лидирует приложение внешнего электрического поля, не позволяют 
создавать прецизионные субмикронные ДС. В последние годы показано, что при 
сильнонеравновесных условиях переключения, обусловленных неэффективным 
экранированием деполяризующих полей, возникает самоорганизованная ДС, 
  
5 
состоящая из нанодоменных лучей [1]. Одним из наиболее простых и 
эффективных способов реализации сильнонеравновесных условий переключения 
является импульсный лазерный нагрев. Особенности распределения и эволюции 
пироэлектрического поля в результате импульсного лазерного нагрева, а также 
особенности формирования доменов в этих условиях до сих пор не исследовались 
систематически. 
Таким образом, изучение кинетики нанодоменных структур и процессов 
самоорганизации в одноосных сегнетоэлектриках после импульсного лазерного 
нагрева имеет важное фундаментальное и прикладное значение. 
Цель работы заключается в исследовании особенностей формирования 
доменной структуры в одноосных сегнетоэлектриках конгруэнтном ниобате 
лития (CLN) и конгруэнтном танталате лития (CLT) после импульсного лазерного 
нагрева. 
Основные задачи: 
1. Выявить типы доменных структур в CLT и сценарии эволюции доменной 
структуры в CLN в результате однократного лазерного нагрева, а также 
зависимость доменных структур от параметров облучения. 
2. Рассчитать зависимость от времени пространственного распределения 
пироэлектрического поля при охлаждении после импульсного лазерного 
нагрева для объяснения особенностей доменных структур. 
3. Исследовать изменение формы доменных стенок в CLN и CLT при 
многократном лазерном облучении. 
4. Исследовать параметры регулярной доменной структуры, формирующейся 
при сканировании лазерным лучом полярной поверхности CLT. 
 
Объекты исследования 
Исследовалось переключение поляризации и формирование микро- и 
нанодоменных структур в монокристаллах конгруэнтного ниобата лития и 
конгруэнтного танталата лития после пространственно неоднородного 
импульсного лазерного нагрева. 
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Научная новизна работы заключается в следующем: 
1) Выявлены типы доменных структур, образующихся в CLT в результате 
однократного воздействия лазерного импульса, и измерены зависимости их 
характеристик от параметров лазерного импульса и начальной температуры. 
2) Проведен расчет зависимости от времени пространственного распределения 
пироэлектрического поля при неоднородном импульсном лазерном нагреве. 
Результаты использованы для объяснения формирования доменной 
структуры. 
3) Впервые обнаружен эффект формирования цепей изолированных 
нанодоменов («следа доменных стенок») на полярной поверхности LN, 
использованный для изучения эволюции формы доменов при многократном 
лазерном облучении. 
4) Впервые в танталате лития обнаружено формирование лабиринтовой 
доменной структуры и изолированных доменов при охлаждении области, 
перегретой выше температуры сегнетоэлектрического фазового перехода. 
5) Впервые в танталате лития обнаружены изолированные дендритные домены 
в форме снежинок, и предложен механизм их формирования за счет 
обратного переключения поляризации в поверхностном слое растущих 
доменов. 
 
Практическая значимость  
1) Продемонстрирована возможность создания квазирегулярных доменных 
структур с высокой концентрацией доменных стенок в результате 
многократного лазерного облучения для развития методов инженерии 
доменных стенок. 
2) Разработана методика получения в танталате лития регулярной ДС с 
периодом 2 мкм и глубиной до 8 мкм лазерным облучением движущегося 
образца с тонкоплё-ночными периодическими полосовыми аппликациями. 
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Теоретическая значимость. 
1) Рассчитанные зависимости изменения от времени пространственного 
распределе-ния пироэлектрического поля позволяют подбирать 
оптимальные параметры ла-зерного облучения для формирования 
регулярной доменной структуры.  
2) Рассчитано пространственное распределение пироэлектрического поля в 
системе несквозных изолированных доменов. 
 
Положения, выносимые на защиту: 
1) Изменение направления радиального разрастания доменной структуры в 
ниобате лития в результате импульсного лазерного нагрева обусловлено 
изменением пространственного распределения пироэлектрического поля 
при нагреве поверхности до температуры выше 650 K. 
2) Импульсный лазерный нагрев приводит к формированию в танталате лития 
областей с разными типами доменных структур: доменных лучей и цепей, 
лабиринтовой структуры, и изолированных доменов. Геометрические 
параметры структур и размеры областей зависят от начальной температуры 
кристалла. 
3) Формирование лабиринтовой доменной структуры и изолированных 
доменов в танталате лития при охлаждении области, нагретой выше 
температуры сегнетоэлектрического фазового перехода, обусловлено 
высоким значением пироэлектрического коэффициента и низким значением 
порогового поля вблизи температуры фазового перехода. 
4) Образование изолированных дендритных доменов в форме снежинок в 
танталате лития обусловлено обратным переключением в результате смены 
знака пироэлектрического поля в поверхностном слое в процессе 
охлаждения.  
5) Многократный импульсный нагрев свободной поверхности приводит к 
формированию субмикронных «предельных» доменных структур: 
лабиринтовой - в ниобате лития, изолированных круглых доменов - в 
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танталате лития. В ниобате лития формирование после импульса цепей 
изолированных нанодоменов вдоль предыдущего положения доменных 
стенок при облучении поверхности, покрытой проводящим слоем оксида 
индия и олова, обусловлено дискретным переключением поляризации. 
 
Методология и методы.  
Подробные экспериментальные исследования кинетики и статики доменной 
структуры были получены с использованием современного высокоточного 
аналитического оборудования. Визуализация кинетики доменной структуры была 
осуществлена с помощью поляризационной микроскопии. Статическая 
поверхностная доменная структуры была визуализирована после селективного 
травления при помощи сканирующей электронной микроскопии и сканирующей 
зондовой микроскопии, а доменная структура в объеме кристалла – с помощью 
конфокальной микроскопии комбинационного рассеяния. Расчёты 
пространственного распределения температуры и пироэлектрического поля 
проводились с использованием программного пакета COMSOL Multiphysics 5.0. 
 
Достоверность полученных результатов обеспечивается применением 
поверенных и калиброванных средств измерений, аттестованных методик 
измерений, надежной статистикой экспериментов, применением современных и 
независимых методов обработки экспериментальных данных, согласием с 
результатами других авторов и непротиворечивостью известным физическим 
моделям. Достоверность расчетов подтверждается обоснованностью допущений, 
а также согласованностью с экспериментальными результатами. 
 
Апробация результатов 
Основные результаты были представлены на 11 международных конференциях и 
симпозиумах: Joint IEEE International Symposium on the Applications of 
Ferroelectrics, European Conference on Applications of Polar Dielectrics & Workshop 
on Piezoresponse Force Microscopy (Aveiro, Portugal, 2012), Joint 11th International 
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Symposium on Ferroic Domains and Micro- to Nanoscopic Structures and 11th 
Russia/CIS/Baltic/Japan Symposium on Ferroelectricity (Ekaterinburg, Russia, 2012), 
1st International Conference on Enhanced Spectroscopy (Porquerolles Island, France, 
2012), 7th International Seminar on Ferroelastics Physics (Voronezh, Russia, 2012), 
Symposium “Fundamentals of Laser Assisted Micro-& Nanotechnologies” (Saint 
Petersburg, Russia, 2013), 13th International Meeting on Ferroelectricity (Krakow, 
Poland, 2013), International Conference "Piezoresponse Forсe Microscopy and 
Nanoscale Phenomena in Polar Materials" (Ekaterinburg, Russia, 2014), The Joint 
Conference of 9th Asian Meeting on Ferroelectrics and 9th Asian Meeting on 
Electroceramics (Shanghai, China, 2014), World of Photonics Congress (Munich, 
Germany, 2015), 13th European Meeting on Ferroelectricity (Porto, Portugal, 2015), 
International Workshop “Modern Nanotechnologies” (Ekaterinburg, Russia, 2015). 
Публикации и личный вклад автора 
Основные результаты исследований опубликованы в 19 печатных работах (в 
том числе в шести статьях в рецензируемых научных журналах из перечня ВАК и 
в 13 тезисах Всероссийских и международных конференций). 
Диссертационная работа выполнена в лаборатории сегнетоэлектриков 
отдела оптоэлектроники и полупроводниковой техники Института естественных 
наук с использованием оборудования Уральского ЦКП «Современные 
нанотехнологии» УрФУ в рамках исследований, проводимых при частичной 
поддержке РФФИ (гранты 10-02-00627-а, 13-02-01391-а), Российского научного 
фонда (грант 14-12-00826), Министерства образования и науки Российской 
федерации (гранты 02.740.11.0171, 16.552.11.7020, 14.587.21.0022). 
Основные результаты работы были получены лично автором. Выбор 
направления исследований, обсуждение результатов и формулировка задач 
проводились с научным руководителем профессором В.Я. Шуром и с.н.с. 
Е.А. Мингалиевым. Эксперименты по лазерному облучению образцов, 
исследованию кинетики и параметров доменной структуры, компьютерное 
моделирование, анализ и обработка результатов, проводились автором лично. 
Визуализация ДС методом сканирующей электронной микроскопии проводилась 
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совместно с с.н.с. Д.К. Кузнецовым. Исследование ДС методом конфокальной 
микроскопии комбинационного рассеяния проводилось совместно с 
с.н.с. П.С. Зеленовским. Визуализация ДС методом атомно силовой микроскопии 
проводилась совместно с м.н.с. А.П. Турыгиным. 
Структура и объем диссертации 
Диссертационная работа состоит из введения, 7 глав, заключения, списков 
сокращений и условных обозначений и цитируемой литературы. Общий объем 
работы составляет 124 страницы, включая 79 рисунка, 2 таблица, список 
сокращений и условных обозначений и список литературы из 144 наименований. 
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ГЛАВА 1 Литературный обзор 
1.1 Доменная структура сегнетоэлектриков 
Сегнетоэлектрики были открыты в 1920 году американским физиком 
Джозефом Валашеком, который обнаружил, что кристаллы сегнетовой соли в 
определенном температурном интервале обладают диэлектрическим гистерезисом 
и гигантскими значениями пьезоэлектрического эффекта и диэлектрической 
проницаемости. 
В сегнетоэлектрических кристаллах направление спонтанной поляризации 
может быть изменено под действием внешнего электрического поля. По этой 
причине, сегнетоэлектриками называются полярные диэлектрики, которые 
обладают в определенном температурном диапазоне спонтанной поляризацией 
(PS), ориентированной в двух или нескольких направлениях, изменяемых 
действием электрического поля [2]. Процесс изменения направления PS 
называется переключением поляризации. Области с однородным направлением 
PS называются сегнетоэлектрическими доменами. Сегнетоэлектрические 
домены разделены доменными стенками. 
1.1.1 Равновесная доменная структура 
Классический подход к описанию термодинамических свойств 
сегнетоэлектрика и его поведения во внешнем электрическом поле проводится в 
рамках теории фазовых переходов Ландау. При таком рассмотрении удается 
описать последовательность возможных структурных фазовых переходов, 
температурную зависимость спонтанной поляризации и диэлектрической 
проницаемости. Кроме этого данная теория на основе теории групп 
предсказывает типы доменов, которые могут наблюдаться в данной 
сегнетоэлектрической фазе. Однако, описание в рамках равновесной 
термодинамики не позволяет понять и объяснить причину возникновения того 
многообразия доменных структур, которые наблюдаются на эксперименте. 
Классическое рассмотрение предлагает в качестве возможных вариантов 
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«равновесного» состояния сегнетоэлектрика только два. При предположении о 
полной компенсации (экранировке) деполяризующего поля внешними 
(сторонними) зарядами термодинамически равновесным является монодоменное 
состояние сегнетоэлектрика. При рассмотрении пространственно ограниченного 
сегнетоэлектрика и полном отсутствии экранирования деполяризующего поля 
рассмотрение аналогично ферромагнетикам и в качестве равновесного состояния, 
теория предсказывает существование сквозной периодической доменной 
структуры [3]. 
В рамках подхода, не учитывающего экранирование деполяризующего 
поля, кристалл разбивается на домены с антипараллельным направлением 
спонтанной поляризации [2,4]. Полидоменное состояние является более 
выгодным энергетически, поскольку при этом уменьшается деполяризующая 
энергия. Однако разбиение на домены приводит к увеличению энергии доменных 
стенок. Равновесная ДС соответствует минимуму суммарной энергии 
деполяризующего поля и доменных стенок. Количественная оценка величины 
равновесной ширины доменов d для классической полосовой Киттелевской 
доменной структуры [2,5]: 
 𝑑 = (
𝜎𝑡
𝜀∗𝑃0
2)
1
2
, (1) 
где 𝜎 – энергия на единицу площади доменной стенки, P0 – поляризация в центре 
домена, 𝜀∗  – некоторый коэффициент, зависящий от характеристик 
сегнетоэлектрика, t – толщина образца в направлении полярной оси. 
Домены с большей шириной подавляются деполяризующим полем, 
меньшие домены не выгодны из-за вклада энергии доменных стенок. Как видно 
из выражения (1), ширина доменов изменяется квадратично при изменении 
толщины кристалла, что согласуется с рядом экспериментом [2]. Когда при 
уменьшении толщины кристалла ширина домена приближается к толщине к 
ширине доменной стенки, энергия деполяризации уже не может быть уменьшена 
за счёт образования доменов, и сегнетоэлектричество перестаёт существовать 
[2,5]. 
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Важным отличием сегнетоэлектриков от ферромагнетиков, влияющий на 
среднюю ширину доменов является наличие механизмов экранирования 
спонтанной поляризации носителями электрического заряда, например, в объёме 
материала. Экранирование спонтанной поляризации уменьшает энергию 
деполяризующего поля и соответственно увеличивает d по сравнению с (1) (Рис. 
1б). При этом начиная с определённой концентрации носителей 𝑛, равновесная 
ширина 𝑑0  скачком увеличивается до бесконечности, то есть происходит 
монодоменизация кристалла (Рис. 1в)  (Рис. 1в) [5]. 
 
Рис. 1 Зависимость от средней ширины домена поверхностной плотности энергии 
деполяризующего поля (1),поверхностной плотности энергии доменных стенок (2) и 
сумма энергий для следующих случаев (3): (а) отсутствие экранирования, (б) частичное 
экранирование, (в) сильное экранирование [5]. 
Экспериментально показано, что в сегнетоэлектрике возможно создать 
доменные структуры, существующие на протяжение любого времени практически 
произвольной геометрии, в том числе и монодоменную структуру. Что бы 
объяснить этот факт нельзя рассматривать только сегнетоактивную подсистему. 
Необходимо учитывать различные процессы экранирования, обусловленные как 
внешними, так и внутренними механизмами. 
1.1.2 Процессы экранирования деполяризующего поля 
Одноосные сегнетоэлектрики обладают только одной полярной осью, как 
следствие возможны два направления PS, доменная структура (ДС) в таких 
сегнетоэлектриках состоит из антипараллельных доменов. Индукция внутри 
сегнетоэлектрика задается выражением 
 𝑫 =  𝜀𝜀0𝑬𝒆𝒙  +  𝑷𝒔, (2) 
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где ε0 - диэлектрическая постоянная, ε – диэлектрическая проницаемость 
сегнетоэлектрика, Eex - прикладываемое внешнее электрическое поле.  
Рассмотрим идеальный одноосный непроводящий сегнетоэлектрический 
кристалл в форме пластины, вырезанной перпендикулярно полярной оси 
кристалла и находящейся в вакууме для исключения взаимодействия кристалла с 
воздухом. Будем предполагать, что направление PS одно внутри всего кристалла, 
такое состояние называется монодоменным. 
Благодаря наличию поверхности на полярных гранях кристалла 
формируются «связанные» заряды поверхностной плотностью ρb, которая 
вычисляется как: divPS. Эти связанные заряды являются источником 
деполяризующего электрического поля Edep. 
Если не учитывать наличие каких-либо иных зарядов в кристалле, то можно 
легко оценить значение деполяризующего поля в сегнетоэлектрической пластине 
ниобата лития для комнатной температуры. РS = 73 мкКл/см2 [3] и ε = 28,7 (в 
полярном направлении) [6]. Таким образом получаем: 
 Edep = PS/εε0 ≈ 3·109 В/м, (3) 
Из выражения для плотности связанного заряда - divPS следует, что 
связанные заряды формируются в результате неоднородного распределения в 
пространстве величины PS. Для одноосных сегнетоэлектриков, вклад в 
дивергенцию дает только пространственная неоднородность PS в полярном 
направлении. Нужно отметить, что связанные заряды появляются не только на 
поверхности кристалла не параллельной оптической оси, но и на стенках доменов, 
если они так же направлены не параллельно полярной оси кристалла. Обычно 
доменные стенки сквозной ДС в сегнетоэлектрической пластине расположены 
вдоль  полярного направления. Такие стенки не обладают скачком электрической 
индукции, поэтому являются «нейтральными» т.е. на их поверхности нет 
связанных зарядов. После зарождения домена на полярной поверхности кристалла 
при последующем росте в объём кристалла на доменных стенках происходит 
изменение направления PS. Такие стенки называются заряженными доменными 
стенками. 
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На эксперименте наблюдается формирование долгоживущих доменных 
стенок любой геометрии, в том числе и монодоменное состояние кристалла. Для 
объяснения этого факта невозможно ограничиваться учётом только 
сегнетоактивной подсистемы кристалла. Для этого необходим учет процессов 
экранирования за счёт как внешних, так и внутренних механизмов. 
1.1.2.1 Внешнее экранирование 
Для корректного описания процессов, которые происходят в 
сегнетоэлектрике в процессе переключения поляризации, важно учитывать 
эффекты экранирования [2,4,7]. 
Внешнее экранирование является результатом перераспределения 
носителей зарядов на заряженной поверхности кристалла. Существует множество 
механизмов внешнего экранирования. С условиях отсутствия электродов внешнее 
экранирование может происходить по средством адсорбции носителей заряда из 
воздуха, а в условиях вакуума – за счет эмиссии электронов с заряженной 
поверхности. Оно может достигаться посредством поверхностной проводимости 
по боковым (неполярным) граням кристалла, по границам зерен в 
поликристаллической керамике или тонких пленке. В условиях, когда на 
полярных поверхностях сегнетоэлектрика нанесены электроды, то экранирование 
происходит за счет перераспределения заряда в проводнике и протекания тока во 
внешней цепи. В процессе переключения поляризации такой ток экранирования 
называется током переключения. 
Характерное время внешнего экранирования τscr для сегнетоэлектрического 
конденсатора зависит от постоянной времени внешней цепи RC и обычно не 
превышает нескольких микросекунд. В исследованиях тонкопленочных 
конденсаторов удалось получить очень маленькие времена внешнего 
экранирования, которые составили порядка сотен пикосекунд. Выявлено, что 
эффект внешнего экранирования уменьшает скорость переключения, постоянная 
времени внешнего экранирования всегда меньше времени переключения 
ts: ts > τscr. 
  
16 
Важная особенность внешнего экранирования - это то, что оно не может 
полностью компенсировать деполяризующее поле. Известен экспериментальный 
факт, что в любом сегнетоэлектрике существует поверхностный собственный 
диэлектрический слой вблизи полярной поверхности который называют 
«диэлектрическим зазором», толщина которого составляет порядка сотни 
нанометров и в нём отсутствует спонтанная поляризация [7]. 
Таким образом, связанные заряды в сегнетоэлектрике удалены от 
поверхности на толщину диэлектрического слоя (Рис. 2). Как результат в объеме 
сегнетоэлектрика по завершению внешнего экранирования остаётся остаточное 
деполяризующее поле Erd [8]: 
 Erd = (2Ld/d) (ε/εL)Edep, (4) 
где Ld - толщина диэлектрического слоя, d - толщина пластины образца, εL - 
диэлектрическая проницаемость диэлектрического зазора. 
Допустим, что для CLN Edep = 3·109 В/м, εL = 10, Ld ~ 100 нм и d = 500 мкм, 
тогда получим Erd ~ 107 В/м. Таким образом рассчитанная величина Erd имеет 
значение сравнимое с величиной пороговых полей. Без участия объёмных 
механизмов экранирования полное экранирование деполяризующего поля 
завершено не будет. 
 
Рис. 2 Распределение полей в короткозамкнутом сегнетоэлектрическом конденсаторе с 
диэлектрическим зазором [8]. 
 
1.1.2.2 Объёмное экранирование 
Рассмотрим три основных механизма объемного экранирования: 1) 
появление объёмных зарядов за счёт перераспределения собственных носителей 
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заряда в объёме кристалла, 2) переориентация дипольных дефектов, 3) инжекция 
носителей заряда из поверхностных электродов сквозь диэлектрический зазор [7].  
Объемная проводимость в кристаллах сегнетоэлектриков может быть двух 
типов: электронно-дырочной (сегнетоэлектрики-полупроводники) и ионной [1,7]. 
В LN и LT при температурах ниже 150 оС наблюдается прыжковый механизм 
проводимости, который существенно зависит от концентрации и типа примесей. 
При температурах выше 150оС тип преобладающей проводимости меняется на 
ионную посредством движения ионов в междоузлиях и перемещения вакансий. 
Наиболее вероятными носителями заряда при ионной проводимости считаются 
ионы лития, диффундирующие в каналах которые образуются вдоль полярной оси 
благодаря кислородным октаэдрам [9,10,11]. 
Переориентация дипольных дефектов. Дипольные дефекты в 
сегнетоэлектриках часто являются причиной наблюдающегося сдвига петли 
гистерезиса (поле смещения) [2,12,13]. Эти дефекты могут являться как 
переориентируемыми, так и «замороженными». Переориентируемые дефекты 
могут участвовать в экранировании связанных зарядов.  
Инжекция носителей заряда представляет собой проникновение под 
действием электрического поля, существующего в диэлектрическом зазоре Edep, 
носителей заряда из электрода в кристалл. Инжекция зарядов возможна только 
при использовании металлических электродов и не происходит из жидкого 
электролита. Инжектированные заряды в последствии экранируют 
деполяризующее поле в объеме кристалла [14]. 
В действительности, объемное экранирование протекает с участием всех 
выше перечисленных механизмов, комбинация которых приводит к широкому 
распределению времен релаксации. Объемное экранирование протекает 
значительно медленнее, чем внешнее, с характерными временами от нескольких 
миллисекунд до нескольких месяцев и сильно зависит от температуры кристалла.  
В обычных условиях в процессе циклического переключения длительность 
переключающего импульса значительно меньше времени объемного 
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экранирования. Как результат, поле, созданное объемным экранированием не 
изменяется за цикл переключения и является полем смещения. 
1.1.3 Неэффективность экранирования деполяризующего поля 
В большинстве сегнетоэлектрических кристаллах было выявлено 
самопроизвольное переключение Ps после выключения внешнего электрического 
поля. 
Традиционный подход предусматривает обратное переключение под 
действием связанного внутреннего поля, источником которого являются заряды, 
экранирующие моно-доменное состояние[15]. 
Реализуемый сценарий переключения поляризации определяется 
соотношением между скоростью роста доменной структуры под действием 
внешнего электрического поля и скоростью экранирования новой конфигурации 
доменов. Данный эффект был подтверждён как экспериментально, так и путем 
компьютерного моделирования [16]. 
Одной из характеристик эволюции доменной структуры является время 
полного переключения ts, а процессов экранирования - постоянная времени 
экранирования τscr. Таким образом неэффективность экранирования 
характеризуется отношением скорости переключения 1/ts к скорости 
экранирования 1/τscr [15]: 
 R = τscr/ts (5) 
Значений R делят на три основных интервала: 
(1) R < 1 - «полное экранирование», при котором время экранирования 
меньше времени формирования ДС. На эксперименте в таких условиях 
наблюдается параллельное движение плоских доменных стенок, а изолированные 
домены растут в форме правильных многогранников. Такое переключение 
поляризации называется квазиравновесное переключение. 
(2) R ≥ 1 - «неполное экранирование», при котором время экранирования 
равно или немного больше времени формирования ДС. В этих условиях 
  
19 
наблюдается потеря устойчивости формы доменных стенок и после выключения 
внешнего поля происходит обратное переключение. 
(3) R >> 1 - «неэффективное экранирование», при котором время 
экранирования на много больше времени формирования ДС. При таких условиях 
доменных стенок не происходит, начинается «дискретное переключение», 
представляющее собой формирование самоорганизованных структур, состоящих 
из цепей микро- и нанодоменов. 
Существует множество способов изменения величины R. Если увеличить 
величину внешнего переключающего поля, то это приведёт к увеличению 
скрпрсти бокового движения доменной стенки и, в результате увеличится 
запаздывание объемного экранирования. Напряженность деполяризующего поля 
достигает самых больших значений после мгновенного выключения внешнего 
переключающего поля, что происходит за счет запаздывания объемного 
экранирования. В этом случае происходит самопроизвольное обратное 
переключение под воздействием нескомпенсированного Edep [15].  
1.1.4 Стадии эволюции доменной структуры 
Теория зародышеобразования утверждает, что переключение поляризации 
начинается с появления новых доменов - стадия зародышеобразования (Рис. 3а) 
с последующим разрастанием доменов с помощью механизма генерации ступенек 
на существующей доменной стенке.  
Процесс разрастания доменной структуры разделяется на две стадии: 
прямого прорастания (вдоль полярной оси) и бокового движения (вдоль 
полярной поверхности). 
Стадия прямого прорастания (Рис. 3б) включает в себя рост нового домена в 
полярном направлении, при этом домен имеет заряженную стенку. Прорастающие 
домены имеют клиновидную (форма конуса) форму [17] которая является 
наиболее выгодной с точки зрения уменьшения вклада Edep. Последующая 
эволюция такого не сквозного клиновидного домена определяется 
эффективностью объемного экранирования. 
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После сквозного прорастания домена, т.е. достижения противоположной 
полярной поверхности начинает преобладать боковое движение (Рис. 3в). В 
результате доменные стенки становятся нейтральными (параллельными полярной 
оси). Рост сквозного домена происходит за счет генерации ступенек и их 
быстрого роста вдоль доменной стенки, при этом скорость прямого прорастания 
ступеней значительно выше скорости бокового движения стенки домена. 
Стадия бокового движения, ввиду простой визуализации доменной стенки 
в процессе переключения, лучше всех других изучена экспериментально [18]. 
Стадия коалесценции остаточных доменов (слияние) происходит в 
конце процесса переключения (Рис. 3г). При приближении доменных стенок 
растущих доменов друг к другу их скорость сильно уменьшается, а через какое-то 
время статочный домен между ними быстро исчезает. Этот процесс 
сопровождается всплесками тока переключения [8]. 
После выключения внешнего электрического поля в условиях R >> 1 
наблюдается стадия самопроизвольного обратного переключения (Рис. 3д). В 
зависимости от эффективности экранирования происходит частичное или полное 
восстановление первоначальной доменной структуры. Этот процесс на данный 
момент исследован плохо. 
 
Рис. 3 Основные стадии эволюции ДС в одноосных сегнетоэлектриках под действием 
внешнего электрического поля: (а) зародышеобразование, (б) прямое прорастание, 
(в) боковой рост, (г) коалесценция, (д) самопроизвольное обратное переключение [8]. 
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1.1.5 Рост и форма изолированных доменов 
В экспериментальных работах, посвящённых исследованию ДС 
сегнетоэлектриков наибольшее внимание уделено форме доменов, зависящей от 
таких параметров как симметрия кристалла, размер домена, величина 
приложенного переключающего электрического поля, температуры и других 
условий. 
В сегнетоэлектриках наблюдается достаточно строгая корреляция между 
формой доменов и симметрией кристалла. Полярная ось играет роль оси 
симметрии, в результате на полярном сечении домены имеют, в зависимости от 
условий, форму правильных многоугольников. Далее будут кратко приведены 
известные сведения о форме доменов в LN и LT. 
Многочисленные результаты экспериментов выявили интересную 
особенность изолированных доменов в СLN и CLT. Изолированные домены, 
полученные при переключении в условиях R < 1 в кристаллах CLN, приобретали 
форму правильных шестиугольников (Рис. 4а), а в CLT изолированные домены 
растут приобретая форму правильных треугольников (Рис. 4б). 
(а) (б)  
Рис. 4 (а) Шестиугольные домены в CLN и (б) треугольные домены в CLT. 
Оптическая микроскопия после селективного химического травления [8]. 
При переключении в CLN в разных условиях экранирования были 
экспериментально получены домены разной формы. В условиях неполного 
экранирования (R ≥ 1) была продемонстрирована возможность создания 
треугольных доменов. Такие условия достигались либо при быстром 
самопроизвольном обратном переключении под действием сильного остаточного 
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деполяризующего поля или при наличии искусственного поверхностного 
диэлектрического слоя [19]. 
Проводились расчеты пространственного распределения Erd в задаче с 
одним шестиугольным доменом и с учетом формирования за стенкой шлейфа 
нескомпенсированных зарядов. Показано, что напряженность Erd в углах домена 
существенно больше, чем на сторонах (Рис.5). Такое распределение 
деполяризующего поля приводит к тому, что вероятность возникновения 
ступеней на углах домена значительно выше, чем на его сторонах что и 
наблюдается экспериментально (эффект детерминированного 
зародышеобразования) [8]. 
При анализе формы доменов важно учитывать анизотропию бокового роста 
ступеней вдоль доменной стенки, ступени растут только вдоль трех Y- 
кристаллографических направлений. 
Получаемая форма изолированного домена - это результат суммы процессов 
появления ступеней на углах многоугольника и роста этих ступеней вдоль Y - 
направлений. 
    
Рис. 5 Зависимость Z- компоненты напряженности Erd от расстояния от доменной стенки 
(угла) шестиугольного домена без внешнего поля с учетом запаздывания объемного 
экранирования [8]. 
Рост ступеней происходит путём появления и прорастания вдоль полярной 
оси 1D зародышей. Согласно выше изложенной теории этот процесс тоже 
приводит к формированию нескомпенсированных связанных зарядов. При 
условии R >> 1, происходит нарастание тормозящего поля на фронте растущей 
ступени и ее торможению. Важно отметить, что такой возможно лавинообразное 
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нарастание такого процесса, поскольку все ступени участвуют в формировании 
Edep. Таким образом, можно добиться любого соотношения между скоростями 
генерации и роста ступеней варьируя условия экранирования.  
На Рис. 6 приведена схема роста при R < 1 согласно которой домен, 
принимает форму правильного шестиугольника. Для этого случая скорость роста 
ступеней выше скорости их образования. Домены такой формы формируются 
именно в LN, а экспериментальные измерения показывают, что внутреннее 
экранирование в этом материале протекает намного быстрее (τscr = 50 – 100 мс), 
чем в CLT (τscr ~ 1 c). 
 
Рис. 6 Детерминированное зародышеобразование: (а) генерация ступеней в углах домена и (б) 
рост ступеней в трех Y направлениях [8]. 
Изменяя параметр R, с помощью моделирования удалось получить ряд 
возможных форм изолированных доменов (Рис.7). 
 
Рис. 7 Результаты компьютерного моделирования зависимости формы растущих 
изолированных доменов от параметра R [16,20]. 
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Важно отметить, что все полученные с помощью расчётов формы 
изолированных доменов экспериментально наблюдались для условий с разной 
эффективностью экранировки Edep [20]. 
1.1.6 Кинетика доменов при сильно неравновесных условиях 
Подробно рассмотрим процесс отставания объёмного экранирования в 
задаче перемещения доменной плоской стенки из полностью заэкранированного 
состояния в сегнетоэлектрическом плоском конденсаторе при наличии 
диэлектрического зазора (Рис.8). Пусть генерация ступеней и их рост проходит 
только на доменной стенке, при этом такой процесс представляет собой 
стохастическое зародышеобразование, то есть равновероятное возникновение 
новых ступеней вдоль всей стенки. Учитывая, что скорость роста ступеней в 
полярном направлении во много раз выше скорости бокового движения стенки, 
ограничимся двумерным рассмотрением в расчете электрических полей и только 
поступательное движение без изменения формы прямой доменной стенки. 
Допустим, что процесс внутреннего экранирования происходит настолько 
медленно, что после перемещения доменной стенки под действием внешнего поля 
распределение объемного экранирующего заряда не изменяется. Переключающее 
поле на стенке уменьшится после перемещения доменной стенки по причине 
изменения знака связанных зарядов. 
 
Рис. 8 Схема изменения распределения полей и зарядов при сдвиге плоской доменной стенки 
из заэкранированного состояния. Слева – стенка в первоначальном состоянии, справа – 
после сдвига [8]. 
1 В результате, после перемещения доменной стенки за ней вблизи верхнего 
электрода формируется поверхностный заряд с плотностью 2PS (у нижнего 
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электрода соответственно -2PS). Диэлектрический зазор приводит к тому, что этот 
след доменной стенки частично компенсируются с помощью быстрого 
перераспределения зарядов на электродах. Можно показать, что для расчёта 
тормозящего эффекта Erd, можно рассматривать упрощенную модель плоского 
полосового конденсатора. В таком случае ширина конденсатора равняется 
величине перемещения доменной стенки Δx, а плотность заряда, 
формирующегося за движущейся стенкой - 2ρb меньше в сравнении с 2PS из-за 
внешнего экранирования [8]: 
 
 ρb = (2Ld/d)·(ε/εL)·PS (6) 
Предполагая, что скорость движения доменной стенки пропорциональна 
напряженности переключающего поля на стенке в данный момент времени 
запишем [8]: 
 υ = μEs = μ(Eex – Erd) (7) 
Таким образом вижение доменной стенки должно монотонно замедляться с 
удалением при движении от первоначального заэкранированного положения, 
ввиду роста Erd.  
Если уменьшить Es до величины равной пороговому полю генерации 
ступеней на доменной стенке, то она остановится. Более того, при выключении 
внешнего поля стенка начнёт возвращаться в первоначальное положение (так 
называемое «обратное переключение»), под действием Erd. При условиях если 
объёмный экранирующий заряд не на сколько не перераспределился в процессе 
прямого переключения, то после выключения внешнего поля произойдёт полное 
обратное переключение, то есть стенка вернётся в исходное положение [8]. 
Про переключение поляризации в условиях неэффективного экранирования 
принято говорить, как о переключении в сильно - неравновесных условиях. 
Эволюция доменной структуры в таких условиях происходит за счет 
«аномального», с точки зрения классического подхода, процесса дискретного 
переключения. 
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1.1.7 Дискретное переключение. 
Эффект коррелированного зародышеобразования 
Впервые переключения поляризации при сильнонеравновесных условиях 
проведены в монокристаллических пластинах германата свинца (PGO) [21]. 
Показано, что при включении внешнего электрического поля в процессе 
переключения из заэкранированного полидоменного состояния движение 
доменной стенки плавно замедляясь, перемещаясь относительно положения 
равновесия на расстояние около 15-30 мкм, но при этом на расстоянии 10-40 мкм 
вдоль нее формировалась цепь цилиндрических доменов круглого сечения 
диаметром менее 10 мкм. Эти цепи доменов разрастались и сливались с исходным 
доменом (Рис.9а,б). Такой эффект был назван «коррелированного 
зародышеобразования». 
(а) (б) (в)  
Рис. 9 (б) ДС в PGO, формирующаяся при переключении из полидоменного состояния (а) под 
действием серии импульсов внешнего переключающего поля (E = 8*105 В/м). (в) 
Форма поверхностных доменов в "широкой доменной стенке" (скол по плоскости 
спайности) [21]. 
Под действием серии импульсов переключающего внешнего поля 
переключение поляризации сопровождалось многократным образованием цепей 
несквозных клиновидных доменов, окружающих исходный домен, таким образов 
формирующих "широкую доменную стенку" (Рис. 9в). Плотность таких 
поверхностных доменов достигала 106 см-2. При этом несквозные домены 
группировались в цепи, ориентированные вдоль определённых направлений [22]. 
Помимо замедления движущейся доменной стенки появляется ещё одна 
особенность в пространственном распределении Es перед стенкой, вызванная 
эффектом запаздывания экранирования. Численные расчёты распределения 
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электрического поля в описанной выше ситуации показали, что при появлении 
шлейфа нескомпенсированных связанных зарядов следом за перемещающейся 
стенкой то по направлению движения доменной стенки, впереди на дистанции 
порядка толщины диэлектрического зазора Ld возникает максимум Es вблизи 
поверхности (Рис.10). 
 
Рис. 10 (а) Результаты расчетов пространственного распределения локального значения Es 
вблизи несквозного полосового домена на различной глубине от поверхности. 
Зависимость от глубины (b) величины максимума Es и (c) расстояния от доменной 
стенки до положения максимума. Расстояния и глубина нормированы на толщину 
диэлектрического зазора [8]. 
В результате такого дискретного переключения, движение доменной стенки 
переходит представляет собой процесс образования цепей доменов перед 
фронтом стенки. Дискретное переключение также наблюдалось в 
сегнетоэлектрических пластинках SLT, полярная поверхность которых была 
покрыта толстым слоем диэлектрика (фоторезист с толщиной около 2 мкм) [8]. 
Полученная в таких условиях структура напоминает паутину (Рис.11). 
В исследовании эффекта был проведён следующий эксперимент: для 
контроля за положением начала переключения в диэлектрическом слое было 
сделано небольшое отверстие, где и начиналось переключение. процесс 
переключения начинается с образования шестиугольного домена вокруг 
отверстия. Последующее переключение происходило через формирование и рост 
самоорганизованной квазирегулярной структуры, включающей в себя 
изолированные нанодомены. Образовавшаяся структура наблюдалась только на 
Z+ поверхности пластины. Это означало, что изолированные домены являются 
несквозными. 
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Среднее расстояние между изолированными доменами при таком 
дискретном переключении было близко к толщине искусственного 
диэлектрического слоя 
 
Рис. 11 Паутинообразная доменная структура, образующаяся под слоем фоторезиста при 
переключении в кристаллах SLT приложением внешнего электрического поля. (а), (в) 
Оптические изображения после селективного химического травления; (б) 
Схематическое изображение границы ансамбля изолированных микродоменов; (г) 
Гистограмма распределения расстояний между соседними доменами [8]. 
Еще один наблюдаемый вариант переключения в описанных выше условиях 
представляет собой формирование доменных ансамблей, напоминающих 
пунктирные линии, которые распространялись строго вдоль трех выделенных Y 
кристаллографических направлений и начинали свой рост в окрестностях дырок в 
фоторезисте. При сближении этих линий наблюдался «эффект отражения», при 
котором линия разворачивалась на 120°. Средняя ширина доменов, составляющих 
линию, равнялась 0.7±0.3 мкм, а длина 1.2±0.8 мкм, при среднем периоде - 
2.5 мкм. 
1.2 Ниобат и танталат лития 
Кристаллы ниобата лития LiNbO3 и танталата лития LiTaO3 обладают 
уникальными оптическими свойствами и широко используются в приборах, таких 
как электрооптические модуляторы, параметрические генераторы, генераторы 
гармоник и т.д. Открытие их сегнетоэлектрических свойств было сделано 
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Матиасом и Ремейкой [23] на основе наблюдения петель диэлектрического 
гистерезиса. Первые монокристаллы LN и LT были выращены из расплава по 
методу Чохральского Балманом [24] и Федуловым [25]. 
1.2.1 Основные физические свойства ниобата лития и танталата лития 
Ниобат лития и танталат лития являются оптически одноосными, 
тригональными кристаллами и в параэлектрической фазе принадлежат к точечной 
группе m3 . Они являются собственными сегнетоэлектриками и испытывают 
единственный структурный фазовый переход второго рода в 
сегнетоэлектрическую фазу, обладающую пространственной симметрией R3c 
(точечная группа 3m). 
Кристаллы семейства LN обладают необычно высокой температурой 
фазового перехода ТС (температура Кюри). Для CLN температура перехода 
составляет 1406К [26,27], что незначительно меньше температуры плавления 
(1526К) [27,28]. Для CLT ТС – около 876К [29] при температуре плавления 1923К 
[28]. Из указанных свойств следует, что при комнатной температуре оба 
кристалла находятся «глубоко» в сегнетоэлектрической фазе и демонстрируют 
необычайно высокие значения спонтанной поляризации PS. В CLT 
PS = 60±3 мкКл/см2 [30], а в CLN PS = 77±4 мкКл/см2 [31]. 
Структура LN и LT при комнатной температуре является сильно 
искаженной структурой перовскита, которая может быть получена из идеальной 
структуры перовскита путем поворота кислородных октаэдров NbO6 и TaO6 в 
пространстве [27].  
При комнатной температуре оба соединения имеют ромбоэдрическую 
решетку со следующими параметрами: постоянная решетки – 5.492 Å (LN) и 
5.470 Å (LT), угол –55°53' (LN) и 56°12' (LT) [27]. В соответствии с изменением 
симметрии при фазовом переходе mm 33   в кристаллах LN и LT возможны 
только  антипараллельные домены со 180° доменными стенками. При фазовом 
переходе происходит смещение подрешеток катионов лития и ниобия/тантала 
относительно подрешетки анионов кислорода. Направление смещения катионов 
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определяет направление вектора спонтанной поляризации в сегнетоэлектрической 
фазе. 
Необходимо отметить, что LN и LT долгое время считались 
«замороженными» сегнетоэлектриками, поскольку в распространенных 
конгруэнтных кристаллах LN и LT электрические поля, необходимые для 
переключения поляризации из монодоменного состояния при комнатной 
температуре, аномально высоки и составляют порядка 210 кВ/см. 
Таким образом можно заключить, что LN и LT являются родственными 
материалами- их структура и основные свойства качественно похожи, однако 
танталат лития значительно менее изучен и ему посвящено меньшее число 
публикаций. 
1.2.2 Температурная зависимость свойств 
1.2.2.1 Электропроводность 
Существует много экспериментальных работ, посвящённых измерению 
электропроводности LN и LT [9,10]. Эксперименты проводились на разных 
кристаллах, и результаты существенно различаются, так как электропроводность 
сильно зависит от качества кристалла - концентрации примесей и дефектов. В 
большинстве работ измерялась электропроводность вдоль полярной оси. 
Электропроводность в LN и LT носит термоактивационный характер. Для 
температурной зависимости выполняется закон Аррениуса: 
 σ = σ0·exp(- Wac/kT), (8) 
где Wac –энергия активации, k – постоянная Больцмана, σ0 = enμ0, где n – 
плотность носителей заряда, μ0 – подвижность носителей, e – элементарный заряд. 
В LN при температурах ниже 350-400К электропроводность является 
прыжковой электронной проводимостью с энергией активации 0.3-0.5 эВ [6]. При 
комнатной температуре электропроводность нелегированного или 
слаболегированного CLN равна 10-16-10-18 Ом-1см-1 [32] 
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При температурах 400-1000К преобладает ионный тип электропроводности 
[10]. Энергия активации изменяется от 1.1 до 1.55 эВ в зависимости от 
стехиометрии состава и легирования образца [6]. 
В LT электропроводность при комнатной температуре электронная, тогда 
как в нестехиометрических материалах ионная [33]. 
1.2.2.2 Теплопроводность и теплоёмкость 
Теплоёмкость при постоянном давлении зависит от температуры. Данные о 
теплоёмкости существуют в литературе в диапазоне от 80 K до 390 K измеренные 
при помощи адиабатического калориметра [34] (Рис.12а). Значения 
температурной зависимости температуропроводности для LN, полученные из 
разных публикаций, приведены в [6] (Рис.12б). 
 
Рис. 12 Температурные зависимости (а) массовой теплоёмкости и (б) теплопроводности [34,35] 
Таблица 1 Свойства кристаллов CLN и CLT. 
Параметр CLN CLT 
Tm, K 1526 1923 
Tc, K 1406 876 
Плотность, , kg/m3 4647 7465 
Теплоёмкость массовая, 
cp, J/K/kg 
601 380 
Теплоёмкость объёмная, 
cv= cp*, J/K/ m3 
2,79*106 2,83*106 
Теплопроводность, k, 
W/m/K 
4,6 4,2 
 
Температурной зависимости теплоёмкости и температуропроводности для 
кристаллов семейства LT в литературе найдены не были. Однако существует 
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много информации о свойствах как LN, так и LT для комнатной температуры. В 
таблице 1 сведены основные физические свойства CLN и CLT. 
Важно отметить, близость значений объёмной теплоёмкости и 
теплопроводности CLT и CLN в следствии чего можно ожидать одинаковые 
температуры лазерного нагрева. 
1.2.3 Доменная структура 
Впервые исследование доменной структуры в кристаллах LN и LT 
сообщается в работах Nassau K. [36,37]. Экспериментально установлено наличие 
взаимосвязи между формой доменов и симметрией кристалла. Под действием 
внешнего электрического поля в кристаллах LN и LT появляются изолированные 
домены в форме правильных треугольных или шестиугольных призм или 
усеченных пирамид [11,38]. Ввиду того, что большинство исследований 
заключаются в наблюдении ДС на полярной поверхности кристаллов, то, 
рассматриваемая форма доменов получается сечением изолированного домена 
полярной поверхностью и имеет вид правильных многоугольников. Сообщается, 
что в LN формируются только домены в форме шестиугольников с ориентацией 
граней вдоль Y-кристаллографических направлений (Рис.13а). В то время как в 
LT домены могут формироваться существенно разной формы: от треугольных 
доменов с X-ориентированными стенками в CLT (Рис.13в) до шестиугольников с 
Y-ориентированными стенками в SLT (Рис.13б) [30]. 
 
Рис. 13 Классическая форма изолированных доменов в (a) CLN, (б) SLT, (в) CLT. Визуализация 
методами ОМ: (a) темное поле, (б) фазовый контраст, (в) светлое поле. (a), (в)  Домены, 
выявленные селективным химическим травлением [16]. 
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1.2.4 Кинетика доменной структуры при повышенной температуре 
В условиях комнатной температуры в кристаллах семейства LN и LT 
преобладает электронный тип проводимости. При температурах 170 ОС для LN и 
220 ОС для LT тип преобладающей проводимости меняется на ионный, что влечёт 
её резкий рост с ростом температуры [6]. В работе было предположено, что 
электронная проводимость анизотропна плоскости XY перпендикулярной 
полярной оси [39]. Это предположение было использовано для объяснения 
анизотропии роста элементарных ступеней вдоль доменной стенки, который 
приводит к формированию плоской доменной стенки, детерминированному 
зародышеобразованию и росту гексагональной формы доменов [39]. Этот 
механизм возобновляется после слияния изолированных доменов, поддерживая 
гексагональную форму доменов [39]. Треугольная форма доменов наблюдалась в 
CLT (Рис.14) [19,40]. 
 
Рис. 14 Оптические изображения доменных структур в CLT, выявленных селективным 
химическим травлением. Переключение при разной температуре: а) 125 оС, б) 250 оС 
[40]. 
1.2.5 Формирование дендритной доменной структуры 
Дендритные случайно ориентированные доменные структуры 
экспериментально были получены в работе [41] в монокристаллах 
Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-PbTiO3 (PZN- PT) [001] приложением импульсного 
электрического поля. Это было отнесено за счёт существования начальной 
доменной структуры из-за дефектов и объёмного заряда в релаксорных 
сегнетоэлектриках PZN-PT. 
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В работах [8,20,42] было рассмотрено формирование дендритных доменных 
структур как результат спонтанного обратного переключения после быстрого 
выключения внешнего электрического поля в процессе периодического полинга в 
областях между полосовыми электродами (Рис.15). Было показано, что 
дендритная структура появляется в процессе обратного переключения как 
результат пальцеобразного роста от краёв гексагональных доменов. Данный 
эффект был отнесён к потере устойчивости формы доменной стенки в сильно 
неравновесных условиях переключения индуцированными супер-сильными 
деполяризующими полями [8,19,42]. 
 
Рис. 15 Дендритные доменные структуры, формирующиеся в процессе обратного 
переключения в CLN, легированном 5моль% MgO. Оптическая микроскопия после 
селективного химического травления [20]. 
В работе [40] были получены дендритные доменные структуры при 
переключении в условиях повышенных температур более чем 230 оС в кристаллах 
SLT (Рис.16). Экспериментально показано, что самоорганизованные дендритные 
доменные структуры возникают в следствии коррелированного 
зародышеобразования, вызнанного распределением поля в близи заряженных 
доменных стенках. Было предположено, что формирование доменов сложной 
формы обусловлено стохастическим зарождением при повышенной температуре 
вместо детерминированного зародышеобразования при низкой температуре за 
счет изменения механизма электропроводности от анизотропной электронной к 
изотропной ионной. 
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Рис. 16 Изображения дендритной доменной структуры в SLT полученные с помощью 
микроскопии пьезоэлектрического отклика. T = 275 oC. Один импульс E = 1.4 кВ/мм 
[40]. 
1.3 Изменение доменной структуры в ниобате лития и танталате 
лития под действием пироэлектрического поля 
1.3.1 Пироэлектрический эффект 
Поскольку в сегнетоэлектрике длительно находящемся при постоянной 
температуре связанные заряды полностью скомпенсированы зарядами 
проводимости кристалла или из внешней среды, спонтанно поляризованное 
состояние никак не проявляется. Но при изменении температуры пироэлектрика 
между полярными поверхностями появляется поле, которое убывает со временем 
в зависимости от скорости экранирования. 
Если пироэлектрик, достаточно долго находящийся при постоянной 
температуре, быстро нагреть (по сравнению со скоростью экранирования), то в 
первоначальный момент времени заряд связанный с разницей плотностей 
связанного и экранирующего зарядов создаёт поле Epyr, которое со временем 
будет релаксировать во времени по мере перераспределения экранирующих 
зарядов [43]. 
Реакция пироэлектрика на изменение температуры связана с температурной 
зависимостью спонтанной поляризации PS(T) и будет тем сильнее, чем больше 
изменение спонтанной поляризации ΔPS при одинаковом приращении 
температуры ΔT. В результате этого мерой пироактивности полярных 
диэлектриков считают пироэлектрический коэффициент γ, равный отношению 
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этих величин: γ = ΔPS/ΔT [44]. Определяют пирокоэффициент в условиях 
постоянного механического напряжения. Существует несколько различных 
методик для измерения γ которые подробно описаны в [44,45]. Иногда этот 
коэффициент называют «суммарным пирокоэффициентом», поскольку его можно 
представить состоящим из двух слагаемых [46]: γ = γI + γII. Где γI – 
пирокоэффициент, соответствующий температурному изменению PS полярного 
диэлектрика в условиях сохранения первоначальных геометрических размеров 
образца (первичный пироэлектрический коэффициент), а γII - пирокоэффициент, 
соответствующий изменению PS только вследствие термического расширения и 
пьезоэлектрической поляризации (вторичный пироэлектрический коэффициент). 
В литературе [43,47] приводятся значения пирокоэффициентов для LN и LT 
при комнатной температуре: γ = (0.4-1)·10-4 Кл/м2·К (LN), γ = (1.4-2.3)·10-
4 Кл/м2·К (LT). 
1.3.2 Переключение поляризации в результате цикла нагрев-охлаждение 
В 1974 году было показано, что после отжига до 390-420К в тонкой 
пластине LT, вырезанной из монодоменного кристалла толщиной 20-30 мкм, 
образуются изолированные домены с плотностью 107 см-2. Автор предположил, 
что домены образуются на винтовых дислокациях [48]. 
На краях металлических электродов в кристаллах LN на Z+ полярной 
поверхности наблюдалось переключение поляризации при комнатной 
температуре (без приложения внешнего электрического поля). Формирующиеся 
домены имели ширину от 0,1 мкм. Данный эффект был отнесён за счёт 
переключения поляризации под действием пироэлектрического поля, 
появляющегося в результате термообработки при напылении тонкоплёночных 
электродов [49]. 
Наблюдались домены диаметром 0,1-1 мкм и плотностью 105 см-2 вблизи 
границы домена в пластине LN с исходной ДС. Данный эффект был объяснён, как 
переключение поляризации в результате появления микроцарапин в следствии 
механической обработки поверхности сегнетоэлектрических пластины [50]. 
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Вышеперечисленные эффекты могут быть отнесены к результату 
переключения поляризации под действием пироэлектрического поля. 
1.4 Влияние лазерного излучения на доменную структуру в 
монокристаллах ниобата лития 
На сегодняшний день существует несколько научных групп, которые 
занимаются исследованием переключения поляризации в монокристаллах LN в 
результате импульсного и непрерывного воздействия лазерного излучения.  
Группа под руководством R.W. Eason занимается исследованием 
воздействия лазерного ультрафиолетового (УФ) излучения и излучения в 
видимой части спектра на переключение поляризации в монокристаллах 
нелегированного или слаболегированного CLN [51-54]. 
Группа под руководством В.Я. Шура исследует переключение поляризации 
в CLN и MgO:CLN в результате воздействия импульсного лазерного УФ и 
инфракрасного (ИК, λ = 10.6 мкм) излучения [55-59]. 
Впервые эволюция доменной структуры в CLN была изучена с помощью in-
situ визуализации при облучении лазером с длиной волны λ = 10.6 мкм [60] 
(Рис. 17). Было установлено, что переключение поляризации происходит после 
окончания лазерного нагрева в процессе последующего охлаждения и 
представляет собой эволюцию самоупорядоченных квазирегулярных структур, 
состоящих из нанодоменных цепей (Рис. 18). Показано, что кинетика 
анизотропных нанодоменных цепей состоит из трёх основных стадий: 
зародышеобразование, рост доменных цепей, ветвление цепей. Полученные 
результаты авторы объясняют доменной кинетикой в сильно неравновесных 
условиях переключения под действием пироэлектрического поля.  
 
  
38 
 
Рис. 17 In-situ визуализированные мгновенные изображения доменной структуры. Три 
стадии эволюции доменной структуры: (a) зародышеобразование, (b) рост, (c) 
ветвление. Оптическая микроскопия в скрещенных поляризаторах [60]. 
 
Рис. 18 Силовая микроскопия пьезоэлектрического отклика (СМПО) фрагментов 
статической субмикронной доменной структуры. (a) цепь изолированных 
нанодоменов, (b) слияние доменов, (c) доменный луч. [60] 
С помощью расчёта было показано существование в цикле 
нагрев/охлаждение температурного гистерезиса пироэлектрического поля и 
зависимость его характеристик от скорости и максимально температуры нагрева 
(Рис. 19) [61]. Проведённые авторами расчёты были основаны на вычислении 
электрического поля в бесконечном конденсаторе с однородным распределением 
температуры [61]: 
 
𝑑𝜌𝑠𝑐𝑟(𝑇(𝑡))
𝑑𝑡
= −
[𝜌𝑠𝑐𝑟(𝑇(𝑡))−𝑃𝑠(𝑇(𝑡))]
𝜏(𝑇(𝑡))
, (9) 
где 𝜏  – временная константа характеризующая экранирование 
деполяризующего поля, 𝜌𝑠𝑐𝑟  – плотность экранирующего заряда на полярной 
поверхности. Важно отметить, что именно однородность условий позволили 
ввести характерное время релаксации экранирующего заряда к полю 
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нескомпенсированного связанного заряда. Пироэлектрическое поле в такой 
модели вычисляется по следующей формуле [61]: 
 𝐸𝑝𝑦𝑟 = −
[𝜌𝑠𝑐𝑟(𝑇(𝑡))−𝑃𝑠(𝑇(𝑡))]
𝜏(𝑇(𝑡))
, (10) 
 
Рис. 19 Расчёт температурного гистерезиса пироэлектрического поля для однородного 
изменения температуры со скоростью 10 K/мин. (a) 110 oC, (b) 140 oC, (c) 200 oC. 
[61] 
В процессе нагрева появлялось Epyr, направленное вдоль поляризации и 
существующее до тех пор, пока полностью не экранировалось за счёт высоко 
проводимости, которая так же растёт с температурой кристалла. На стадии 
охлаждения формирующееся Epyr направлено против поляризации из-за того, что 
экранирующий заряд отстаёт от растущего Edep. 
Данный подход оправдан в случае однородного нагрева образца и не 
применим для расчёта зависимости от времени пространственного распределения 
Epyr в результате локального импульсного лазерного нагрева. 
Существует много экспериментальных работ по исследованию ДС, 
формирующейся в результате облучения кристаллов LN ультрафиолетовым и 
зелёным лазерами [51,52,54,62]. Главными особенностями в облучении 
ультрафиолетовым лазером является генерация носителей заряда и диффузия 
ионов под действием высокоэнергичных квантов. Такой комплексный вклад в 
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формирование и пространственное распределение электрического поля был 
подробно рассчитан в работе [62] 
1.5 Методы визуализации доменной структуры в CLN и CLT 
Методы визуализации доменной структуры можно разделить на два типа: с 
изменением поверхностного слоя с целью выявления доменной структуры в 
рельефе поверхности и методы не требующие изменения в кристалле. Первые 
позволяют провести исследование поверхностной доменной структуры с высоким 
пространственным разрешением. К таким методам относится оптическая 
микроскопия рельефа поверхности, сканирующая электронная микроскопия 
(СЭМ), сканирующая зондовая микроскопия (СЗМ) в контактной и 
полуконтактной моде. К методам, не требующим изменения поверхности 
кристалла относятся такие метода ка сканирующая микроскопия 
пьезоэлектрического отклика (СМПО) и сканирующая лазерная конфокальная 
микроскопия комбинационного рассеяния (СЛКМ-КР). 
1.5.1 Оптический метод 
Одним из методов, не требующим изменений в структуре поверхности 
является оптическая микроскопия фазового контраста. Суть метода заключается в 
том, что наблюдение сегнетоэлектрической ДС производится с помощью 
оптического микроскопа в поляризованном свете (скрещенные поляризаторы) и 
может производиться и в проходящем, и в отражённом свете. Контраст доменов а 
именно доменных стенок наблюдается двулучепреломлению.  
Явление двулучепреломления позволяет эффективно исследовать 
доменную структуру многоосных сегнетоэлектриков, в которых поляризация в 
одних доменах может быть направлена под углом, отличным от 180° по 
отношению к поляризации других доменов. Но, как правило, этот метод не может 
быть использован для наблюдения антипараллельных 180° доменов, так как 
оптическая индикатриса в большинстве случаев инвариантна относительно 
обращения поляризации. Однако можно получить контраст доменных стенок, 
поскольку за счет существования электрического поля на границе между 
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доменами разного знака, кристалл в области доменной стенки становится 
двуосным.  
1.5.2 Визуализация доменов методом конфокальной микроскопии 
комбинационного рассеяния 
Метод конфокальной микроскопии комбинационного рассеяния (КМКР) 
является уникальным методом, позволяющим проводить визуализацию ДС в 
объёме кристалла с относительно оптических методов высоким 
пространственным разрешением. В установке КМКР спектрометр 
комбинационного рассеяния объединен с конфокальным лазерным микроскопом 
(Рис.20). 
Устройство установки КМКР заключается в следующем: лазерный луч 1 
фокусируется с помощью объектива 3 на образец, закрепленный на 
автоматизированном предметном столике 4. Рассеянный свет собирается этим же 
объективом и пропускается через оптический краевой фильтр (edge-фильтр), 
который из частотного диапазона, проходящего через него оптического излучения 
пропускает лишь ту часть, частоты которой превышают частоту лазерного 
излучения. Таким образом удаляется релеевское излучение подавляющее 
рассеяние КР в обычных условиях. Оставшееся излучение посредством линзы 6 
фокусируется на конфокальное отверстие 7, которое позволяет существенно 
снизить интенсивность фонового излучения приводящего из объёма образца. 
Таким образом, свет, не попадающий на фокальную плоскость объектива 3, не 
регистрируется, что хоть и не позволяет заметно улучшить пространственное 
разрешение метода, но существенно повышает контрастность изображения. После 
этого, оставшееся излучение преобразуется в спектр с помощью дифракционной 
решетки 8, и затем регистрируется CCD камерой 9. 
В основе метода лежит регистрация изменений параметров линий в 
спектрах КР, возникающих в результате искажения кристаллической решетки в 
окрестности доменных стенок под действием неоднородно распределенного 
электрического поля внутри полидоменных образцов.  
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Рис. 20 Принципиальная схема спектрометра КР. Обозначения: 1-лазер; 2-фильтр;  
3-объектив; 4-моторизованный предметный столик с образцом; 5-зеркало;  
6-линза; 7-конфокальное отверстие; 8-дифракционная решетка; 9-CCD камера. 
Для построения 2D изображений доменных структур в LN и на поверхности 
и в объёме кристалла используются изменения интенсивности спектральных 
линий A1(LO4) и E(TO8) вблизи доменных стенок [63]. 
1.5.3 Селективное химическое травление 
Селективное химическое травление – является наиболее популярным 
методом выявления ДС на поверхности сегнетоэлектриков, который впервые был 
использован Хутоном и Мерцем [64] для изучения ДС в монокристаллах титаната 
бария (BaTiO3). Данный метод основан на экспериментально наблюдаемом 
различии в скоростях травления (растворения) поверхности кристалла у 
положительного (Z+ поверхность кристалла) и отрицательного (Z- поверхность 
кристалла) концов полярной оси [36]. В результате такой химической обработки 
на поверхности сегнетоэлектрического кристалла появляется рельеф, 
соответствующий ДС, который в последствии может быть визуализирован 
различными методами оптической, электронной или зондовой микроскопии. С 
помощью метода селективного химического травления возможно также выявлять 
ДС и на некоторых неполярных боковых поверхностях сегнетоэлектриков. В 
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качестве травителя для LN и LT обычно используется либо концентрированная 
плавиковая кислота (HF), либо смесь одной части плавиковой и двух частей 
азотной кислот (HF:HNO3). Время травления при комнатной или повышенной 
температуре составляет для LN около от 2 до 5 минут в зависимости от требуемой 
глубины рельефа, тогда как для LT время травления составляет обычно порядка 
30 минут при нормальных условиях. 
 
1.6 Краткие выводы 
На основе обзора теоретических и экспериментальных работ можно сделать 
следующие краткие выводы: 
1. При формировании доменной структуры решающую роль играют процессы 
экранирования деполяризующего поля, что оказывает влияние на форму 
доменов, геометрические параметры структуры. 
2. Кинетика доменной структуры при переключении поляризации определяется 
зависимостью от времени пространственного распределения переключающего 
поля, представляющего собой сумму приложенного, деполяризующего и 
экранирующего полей. 
3. Одноосные сегнетоэлектрики ниобат лития и танталат лития со сравнительно 
простой доменной структурой и возможностью использования различных 
методов визуализации доменов являются модельными материалами для 
исследования эволюции доменной структуры при переключении поляризации. 
4. Форма изолированных доменов в LN и LT зависит от эффективности 
экранирования деполяризующих полей, что в свою очередь определяется 
скоростью нарастания внешнего поля и типом проводимости. При увеличении 
неэффективности экранирования форма доменов изменяется от 
шестиугольной к треугольной и далее к звездам и лучам, а при высоких 
температурах растут круглые домены. 
5. Показано, что импульсный лазерный нагрев LN приводит к формированию 
самоупорядоченных ДС путём заполнения облученной зоны доменными 
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лучами. В свою очередь, формирование лучей происходит за счет образования 
цепей изолированных доменов и последующего их слияния 
6. В цикле нагрев-охлаждение наблюдается гистерезис пироэлектрического 
поля. Экспериментально доказано, что переключение поляризации из 
монодоменного состояния происходит на стадии охлаждения кристалла. 
7. Отсутствуют систематические исследования формирования доменных 
структур в кристаллах танталата лития при переключении в результате 
импульсного лазерного нагрева. Расчёт зависимости от времени 
пространственного распределения пироэлектрического поля в результате 
импульсного неоднородного нагрева с учётом температурной зависимости 
свойств пристала ранее не проводился. Отсутствуют результаты исследований 
формирования доменной структуры после многократного лазерного нагрева.  
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Постановка задачи 
Для изучения особенностей формирования доменной структуры в 
одноосных сегнетоэлектриках конгруэнтного ниобата лития (CLN) и 
конгруэнтного танталата лития (CLT) после импульсного лазерного нагрева были 
поставлены следующие основные задачи: 
5. Выявить типы доменных структур в CLT и сценарии эволюции доменной 
структуры в CLN в результате однократного лазерного нагрева, а также 
зависимость доменных структур от параметров облучения. 
6. Рассчитать зависимость от времени пространственного распределения 
пироэлектрического поля при охлаждении после импульсного лазерного 
нагрева для объяснения особенностей доменных структур. 
7. Исследовать изменение формы доменных стенок в CLN и CLT при 
многократном лазерном облучении. 
8. Исследовать параметры регулярной доменной структуры, формирующейся 
при сканировании лазерным лучом полярной поверхности CLT. 
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ГЛАВА 2 Исследуемые материалы, экспериментальные 
установки и методики экспериментов 
2.1 Исследуемые образцы 
2.1.1 Образцы монокристаллов ниобата лития 
Исследование формирования ДС после лазерного облучения проводилось в 
монокристаллах конгруэнтного ниобата лития LiNbO3 (CLN). Пластины CLN 
были изготовлены фирмой SIPAT, Китай, по методу Чохральского путем 
вытягивания вдоль направления полярной оси во внешнем электрическом поле. 
Полученный таким образом монокристалл распиливался на пластины диаметром 
76 мм и толщиной 0,5 мм перпендикулярно полярной оси. Молярная доля LiO2 в 
расплаве составляла 48,38 ± 0,01 мол. %. Поверхность пластин имела параметр Ra 
более 0,7 нм. Полученная пластина распиливалась на образцы размерами 
10x10 мм2. 
2.1.2 Образцы монокристаллов танталата лития 
1 Исследование формирования ДС после лазерного облучения проводилось 
в монокристаллах конгруэнтного танталата лития LiTaO3 (CLT), изготовленные 
фирмой OXIDE, Япония по методу Чохральского путем вытягивания вдоль 
направления полярной оси во внешнем электрическом поле. Полученный таким 
образом монодоменный кристалл распиливался на пластины диаметром 76 мм и 
толщиной 0,5 мм перпендикулярно полярной оси. Молярная доля LiO2 в расплаве 
составляла 48,5 ± 0,01 мол. %. Поверхность пластин имела шероховатость не 
более 3 нм. Полученная пластина распиливалась на образцы размерами 
10x10 мм2. 
2.1.3 Образцы CLN и CLT покрытые тонкоплёночными металлическими 
структурами 
Исследование формирования ДС после лазерного облучения проводилось в 
образцах CLN и CLT, Z+ полярная поверхность которых была покрыта 
тонкоплёночными металлическими структурами из хрома и оксида индия и олова. 
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Для нанесения на поверхность проводящего слоя оксида индия и олова (ITO) 
использовался метод магнетронного распыления. Толщина слоя составляла от 100 
до 300 нм. 
Для изготовления периодических структур из хрома (Cr) на поверхности 
кристаллов использовался метод контактной фотолитографии. Параметры 
тонкоплёночных периодических структур составляли: толщина 80 нм, ширина от 
0,5 до 1,7 мкм, период от 1 до 7 мкм. 
2.2 Экспериментальные установки и методики 
2.2.1 Импульсный лазерный нагрев образцов 
2.2.1.1 Экспериментальная установка для лазерного нагрева 
1 Схема установки для импульсного лазерного облучения приведена на 
Рис.21. Установка собрана на основе промышленной лазерной системы UL S 3.60 
(ЦЛТ, Россия) в которой используется импульсный CO2 лазер (Universal Laser 
Systems, USA) с длиной волны 10,6 мкм и средней мощностью 40 Вт. 
Фокусировка лазерного луча производилась при помощи ZnSe линзы с фокусным 
расстоянием 50,8 мм. Конструкция лазерной системы позволяла контролировать 
расстояние от линзы до облучаемой поверхности, а также производить 
перемещение в плоскости перпендикулярной лазерному лучу. Под длительностью 
лазерного импульса в данной работе принимается время экспозиции лазера (tp), 
которое варьировалась от 0,2 до 8 мс и задавалась при помощи платы ввода-
вывода PCI-6251 (National Instruments, USA). Луч, прошедший через 
фокусирующую линзу имел разный диаметр в зависимости от расстояния от 
фокуса линзы. Измеренный профиль распределения энергии в зоне облучения 
описывался функцией Гаусса и характеризовался полушириной (), которая 
изменялась от 0,15 до 1,3 мм (см. раздел 2.2.3). Для измерения энергии в импульсе 
до и после облучения использовался измеритель мощности Ophir Vega (Ophir 
Photonics, USA) с пиродатчиком 30A-BB-18. Спектральный диапазон от 0,19 до 20 
мкм, диапазон измерения мощности 20 мВт – 30 Вт, энергии - 6 мДж – 30 Дж.  
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Температура образца изменялась и контролировалась при помощи 
термостата THMSE 600 с контроллером температуры LINCAM CI 94 (Linkam 
Scientific, UK), который позволял изменять температуру образцов в диапазоне от 
77 до 876 K, и поддерживать заданную температуру с точностью 0,1 K. Скорость 
нагрева варьировалась в диапазоне от 0,01 до 130 K/мин. Однородность 
пространственного распределения температуры поверхности образца 
контролировалась при помощи тепловизора NEC H2640 (NEC, Japan) с 
диапазоном измерения температуры от 233 до 2273 K, точностью измерения ± 2%. 
Спектральный диапазон тепловизора составляет от 8 до 13 мкм. 
 
Рис. 21 Схема установки для локального лазерного импульсного нагрева. 
2.2.1.2 Экспериментальная методика лазерного нагрева 
Для последовательного облучения образца и позиционирования лазерного 
луча использовалась система перемещаемых зеркал, реализованная в лазерной 
системе ULS 3.60. Лазерному нагреву подвергалась Z+ полярная поверхность 
кристаллов. Для исключения влияния разных облучённых областей друг на друга 
между центрами облучённых зон выдерживались следующие минимальные 
расстояния (r): r = 1 мм при  = 0,35 мм, r = 2 мм при  = 0,9 мм. Для лазерного 
нагрева образца при разной начальной температуре (Ti), для исключения влияния 
процесса нагрева до Ti или обратного охлаждения от Ti до комнатной 
температуры использовалась скорость нагрева/охлаждения 2 K/с. При 
необходимости облучения одного образца при разных Ti, образец сначала 
нагревался до максимальной требуемой Ti, выдерживался при ней достаточное 
для полного экранирования время (для Ti = 500 K это время составляло около 5 
мин.), после чего облучался. Затем температура опускалась до следующей Ti и 
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процесс повторялся. Ti изменялась в пределах от 300 K до 723 K. По результатам 
дополнительного измерения температуры тепловизором производилась 
корректировка температуры.  
Многократный лазерный нагрев одного и того же участка образца 
производился с интервалом 20 с, за который образец остывал до начальной 
температуры. Количество импульсов варьировалось от 1 до 200. 
2.2.2 Измерение температуры в процессе лазерного нагрева 
2.2.2.1 Экспериментальная установка для измерения температуры 
Для измерения температуры использовалась установка, схема которой 
представлена на Рис.22а. Лазер и плата ввода-вывода использовались те же, что и 
в установке для импульсного облучения. Лазерный луч фокусировался на разном 
расстоянии от 15 мм до 20 мм до поверхности образца. Длительность лазерного 
импульса варьировалась от 2 до 8 мс. Температура поверхности образца 
измерялась при помощи инфракрасного пирометра KGA 740-LO (Klaiber, 
Germany), измеряющего в спектральном диапазоне от 1,58 до 2,2 мкм. 
Быстродействующие пирометры серии KLEIBER 740-LO (Рис.22б) специально 
предназначены для использования в различных областях промышленности и 
научных исследований, где необходимо очень быстрое получение данных о 
температуре различных объектов контроля. Проведение очень быстрых 
измерений температуры обеспечивается малым временем отклика равным 6 мкс. 
Интервал измеряемых температур составлял от 473 до 1273 K. Диаметр области 
измерения температуры для используемого объектива составлял 0,8 мм. Для 
контролируемого нагрева образца использовался термостат THMSE 600 (Linkam 
Scientific, UK). Дополнительный контроль температуры поверхности образца 
осуществлялся при помощи тепловизора NEC H2640 (NEC, Japan). 
Объектив пирометра фокусировался в центр облучаемой зоны. Образец 
крепился таким образом, чтобы в объектив пирометра не попадало паразитное 
излучение от элементов установки. Тепловое излучение от образца, попав в 
объектив, по оптическому кабелю передавалось в блок обработки пирометра, 
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после чего на плату ПК, где сигнал переводился в температуру. Начало измерения 
температуры задавалось по триггеру с платы ввода-вывода и было 
синхронизировано с началом импульса лазерного облучения. 
(а) (б)  
Рис. 22 (а) Схема экспериментальной установки для измерения температуры в процессе 
лазерного нагрева и последующего охлаждения. (б) Скоростной пирометр с 
объективом Kleiber 740-LO-LVA 25. 
2.2.2.2 Экспериментальная методика измерения температуры 
Оптическая пирометрия основана на законах излучения абсолютно чёрного 
тела и представляет собой совокупность оптических методов измерения высоких 
температур. Существует два вида пирометров: радиационные и оптические. В 
радиационных пирометрах регистрируется интегральное излучение исследуемого 
нагретого тела, а в оптических – излучение тела в каком-либо одном или двух 
узких участках спектра. Разные материалы имеют различные коэффициенты 
теплового излучения в заданном спектральном диапазоне. 
Таким образом, в первую очередь определялся коэффициент излучения 
исследуемого образца. Для этого контактным методом измерялась реальная 
температура образца и, варьируя значение коэффициента излучения, добивалось 
совпадение температуры, измеряемой пирометром, с температурой, измеренной 
контактным методом.  
Тепловое излучение материалов CLN и CLT не регистрируется в 
используемом спектральном диапазоне, поэтому облучаемые образцы были 
покрыты периодической тонкоплёночными структурами из хрома с периодом 
2 мкм, шириной 0,75 мкм и толщиной 80 нм. 
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2.2.3 Измерение распределения энергии в облучённой зоне 
2.2.3.1 Экспериментальная установка для измерения распределения энергии в 
облучённой зоне 
Измерение пространственного распределения энергии в облучённой зоне 
осуществлялось методом сканирования диафрагмой перпендикулярно лазерному 
лучу (Рис.23). Для измерения энергии использовался измеритель мощности 
фирмы Ophir Vega (Ophir Photonics, USA) с пиродатчиком модели 30A-BB-18. 
Спектральный диапазон измерителя мощности от 0,19 до 20 мкм, диапазон 
измерения мощности 20 мВт – 30 Вт. 
 
Рис. 23 Схема измерения распределения энергии в профиле лазерного луча. 
2.2.3.2 Экспериментальная методика измерения распределения энергии в 
облучённой зоне 
Квадратная диафрагма со стороной 200 мкм перемещалась с помощью 
микровинтов в плоскости перпендикулярной направлению лазерного луча с 
точностью 10 мкм. Сканирование проводилось с шагом 200 мкм на расстояниях 
от 7,5 до 20 мм от фокуса линзы при импульсном излучении с длительностью 
импульса 1 мс. После сканирования рассчитывалось относительное 
распределение плотности энергии в облучённой зоне, которое 
аппроксимировалось функцией Гаусса, а затем определялась ширина лазерного 
пучка на разных расстояниях от фокуса линзы (Рис.24). 
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Рис. 24 (а) Схематическое изображение лазерного луча после прохождения собирающей 
линзы с указанием диаметра луча и соответствующих используемых 
длительностей лазерного импульса. (б) Измеренная зависимость диаметра 
лазерного луча от расстояния от фокуса линзы. 
2.3 Визуализация доменной структуры 
2.3.1 In-situ визуализация кинетики доменной структуры в результате 
импульсного лазерного нагрева 
2.3.1.1 Экспериментальная установка для визуализации кинетики ДС 
Экспериментальная установка для визуализации процесса формирования 
ДС после лазерного облучения изображена на Рис.25. Исследуемый образец 
помещался на предметный столик оптического микроскопа Olympus BX51 
(Olympus Corporation, Japan) таким образом, чтобы Z- поверхность была 
расположена сверху. Облучение производилось одиночным импульсом нижней 
(дальней от объектива микроскопа) Z+ полярной поверхности. В качестве 
источника лазерного облучения использовался импульсный CO2 лазер (Universal 
Laser Systems, USA) с длиной волны 10,6 мкм и со средней мощностью 40 Вт, а 
распределением энергии в пучке считалось Гауссовым. Длительность импульсов 
(tp) варьировалась от 0,2 до 8 мс, полуширина облученной зоны () на 
поверхности образца изменялась от 0,8 до 1,3 мм. 
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Для направления и фокусировки лазерного излучения на поверхность 
образца использовались зеркала и ZnSe линза.  
 
 
Рис. 25 Схема установки для in-situ визуализации эволюции доменной структуры. 
2.3.1.2 Экспериментальная методика визуализации кинетики ДС 
In-situ визуализация кинетики ДС при переключении поляризации 
производилась в режиме отражённого света со скрещенными поляризаторами 
оптического микроскопа. Для регистрации мгновенных изображений ДС 
использовалась скоростная камера Fastcamera 13 (FastVision, USA) с частотой до 
500 кадров в секунду и размерами матрицы 1024х1000 пикселей. Начало записи 
изображений было синхронизировано с лазерным импульсом. Максимальное 
время записи при максимальной частоте кадров составляло 5 секунд. 
2.3.2 Сканирующая электронная микроскопия 
Для визуализации рельефа поверхности образцов после химического 
травления использовалась рабочая станция Auriga CrossBeam (CarlZeiss, Germany) 
со следующими техническими параметрами: интервал ускоряющих напряжений 
0,1-30 кВ, пространственное разрешение 1,5 нм при 15 кВ (Рис.26). 
Визуализация рельефа поверхности проводилась с использованием 
детекторов вторичных электронов: детектора Эверхарта-Торнли и встроенного в 
линзовую систему полупроводникового детектора. Измерения проводились при 
апертуре 30 мкм и ускоряющем напряжении от 5 до 20 кВ, что позволяло 
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получить максимальное соотношение сигнал/шум и исключить повреждение 
поверхности образца электронным пучком. 
ПО SmartSEM (CarlZeiss) использовалось для управления параметрами 
микроскопа и позволяло анализировать и экспортировать СЭМ изображения 
рельефа поверхности для последующей обработки.  
 
Рис. 26 Рабочая станция AURIGA CrossBeam. 
Подготовка образцов к СЭМ заключалась в напылении проводящего слоя 
Au/Pd толщиной 3 нм на исследуемую поверхность методом магнетронного 
распыления. Для нанесения проводящего слоя использовалась компактная 
установка Q 150T S (Quorum Technology, GB). Данная процедура необходима для 
отвода заряда со сканируемой поверхности и обеспечения точности и 
стабильности измерений. 
2.3.3 Конфокальная микроскопия комбинационного рассеяния 
Одним из немногих методов, позволяющих визуализировать ДС в объёме 
сегнетоэлектриков, является метод конфокальной микроскопии комбинационного 
рассеяния (КМКР). Для исследования использовалась система NT-MDT Spectra 
(ЗАО «НТ-МДТ», Россия) (Рис.27). Визуализация доменных стенок в объёме 
образца проводилась с помощью сканирования в XY и ZY плоскостях. 
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Рис. 27 Спектрометр КР NT-MDT Spectra. 
Данный метод может быть использован для получения информации об 
эволюции формы домена на полярной поверхности кристалла за счет его 
визуализации на различной глубине [65]. Метод основан на следующих 
предположениях: (1) зарождение домена происходит только на полярной 
поверхности, (2) отношение поперечной и вертикальной скоростей роста домена 
постоянно [65]. В этом случае можно считать, что наиболее глубокие поперечные 
сечения домена соответствуют более ранним стадиям его эволюции на полярной 
поверхности (Рис.28) [65]. Тем самым появляется возможность воспроизвести 
этапы эволюции (роста) домена. 
 
 
Рис. 28 К объяснению метода реконструкции эволюции формы домена на полярной 
поверхности методом КМКР за счет его послойной визуализации от глубины к 
полярной поверхности. 
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2.3.4 Сканирующая зондовая микроскопия 
В данном исследовании для изучения рельефа поверхности кристаллов 
использовался вид сканирующей зондовой микроскопии атомно-силовая 
микроскопия (АСМ). Исследования морфологии поверхности образцов были 
проведены в полуконтактном режиме при помощи зондовой нанолаборатории 
NTEGRA Aura (ЗАО «НТ-МДТ», Россия) с использованием зондовых датчиков 
NSG01 с высотой зонда 10÷15 мкм, углом раствора  22 радиусом закругления 
10 нм, жесткостью 5 Н/м и резонансной частотой 150 кГц. 
Зондовая нанолаборатория включает в себя следующие основные системы и 
блоки (Рис.29): 1 – базовый блок, 2 – измерительная головка, 3 – система 
виброизоляции, 4 – система видеонаблюдения, 5 – система управления; и 
позволяет получать изображения с нанометровым пространственным и 
субнанометровым вертикальным разрешением. 
Управление электронным блоком сканирующего зондового микроскопа 
осуществляется при помощи программного пакета Nova (ЗАО «НТ-МДТ», 
Россия). Программный пакет Nova позволяет проводить настройку оптической 
системы, автоматический поиск резонансной частоты зонда, осуществлять подвод 
к исследуемой поверхности, контролировать процесс сканирования и при 
необходимости корректировать его параметры. Суть метода заключается в записи 
получаемой в процессе сканирования информации в виде матрицы и 
последующей её визуализации в виде изображения топографии поверхности, 
которую можно представить в 2D или 3D виде. В процессе измерения 
одновременно с топографией поверхности записывается дифференциальный 
топографический контраст и фазовый контраст. 
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Рис. 29 Зондовая нанолаборатория NTEGRA Aura:1 - базовый блок; 2 - измерительная 
головка; 3 - система виброизоляции;4 – система видеонаблюдения; 5 - система 
управления 
2.4 Расчёты методом конечных элементов 
Понимание динамики процесса переключения поляризации требует знания 
зависимости от времени пространственного распределения пироэлектрического 
поля. Для однородных задач с простой геометрией пироэлектрические поля 
находятся аналитически, а искомые зависимости выражаются в виде формул. 
Однако для задач с более сложной геометрией, системой граничных условий и 
высокой степенью неоднородности условий аналитический расчёт невозможен, 
что послужило причиной использования в данной работе численного расчёта. 
Метод конечных элементов один из таких методов и часто используется для 
моделирования процессов из различных инженерных дисциплин, таких как 
электромагнетизм, перенос тепла, гидродинамика, структурная механика и 
многие другие. Анализ методом конечных элементов основан на разбиении 
исследуемой области (области задачи) на систему ячеек. Конечные элементы 
могут иметь различную форму, в данной работе использовались как 
прямоугольные элементы, форма которых больше всего соответствовала 
направлениям градиентов вычисляемых величин в 2D модели, так и наиболее 
популярные и простые элементы – тетраэдры для случая 3D модели. Такой выбор 
геометрии элементов обусловлен повышением точности и оптимизации 
мощностей вычислительных ресурсов. Для эффективного решения задачи была 
выбрана классическая форма метода конечных элементов, так называемая h-
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версия. В качестве функции формы в данном методе применяются кусочно-
заданные полиномы фиксированных степеней, а повышение точности достигается 
уменьшением размера ячейки в областях, требующих этого. На шаге 
аппроксимации дискретного решения использовался квадратичный полином. В 
работе решалась задача, зависимая от времени. 
Важно отметить, что облучение кристаллов лазером с длиной волны 
10,6 мкм приводит только к нагреву без генерации носителей зарядов поэтому в 
данной задаче учитывался только тепловое воздействие на сегнетоэлектрическую 
подсистему и проводимость кристаллов. 
Для реализации выше описанного метода был использован программный 
пакет COMSOL Multiphysics 5.0, который позволяет одновременно моделировать 
различные физические процессы с учётом интерактивной двусторонней связи 
между физическими свойствами модели в одной программной среде. В данной 
работе были использованы следующие модули пакета COMSOL Multiphysics: 
1) Heat Transfer in Solids Module для моделирования локального импульсного 
лазерного нагрева образца и расчёта распределения температуры в нём в 
процессе охлаждения. 
2) AC/DC Electrostatics Module для моделирования эволюции распределения 
пироэлектрического поля и пространственного распределения 
электростатического поля в доменной структуре. 
3) Mathematics Module для решения дифференциального уравнения в частных 
производных, описывающего распределение экранирующего заряда в 
объёме образца. 
Для оптимизации и упрощения вычислений была выбрана осевая симметрия 
модели ввиду соответствующей симметрии профиля лазерного излучения. Таким 
образом образец в используемой модели представлял собой цилиндр, полученный 
вращением прямоугольной области вокруг оси симметрии, заключённый в ещё 
больший цилиндр с нулевым потенциалом на поверхности, эквивалентный 
бесконечной воздушной среде, окружающей образец.  
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В процессе решения задачи использовалась следующая последовательность 
расчётов: 
На первом шаге рассчитывалось распределение тепла путём решения 
уравнения теплопроводности. На основе сравнения результатов моделирования и 
экспериментального измерения температуры в центральной части облучённой 
зоны образца осуществлялась коррекция значения параметра стандартного 
отклонения в функции Гаусса, описывающей распределение энергии в профиле 
лазерного луча. 
На втором этапе моделирования решалась электростатическая задача, 
использующая уже рассчитанную временную зависимость пространственного 
распределения температуры. На данном этапе использовалась система уравнений, 
состоящая из закона Гаусса и закона сохранения заряда. 
Третий этап - обработка результатов моделирования и их анализ. 
Для решения обеих задач: лазерного нагрева и распределения 
электрического поля использовалась одна сеточная модель и одна система шагов 
по времени. Параметры временного и пространственного разрешения задавались 
по более требовательной к точности решения задачей - расчёту 
электростатического поля. 
2.5 Краткие выводы 
На основе используемых экспериментальных установок и методик можно 
сделать следующие краткие выводы: 
1. Для исследования формирования ДС после импульсного лазерного нагрева 
были использованы пластины CLN и CLT со свободной или покрытой 
тонкоплёночными металлическими структурами полярной стороной Z+. 
2. Облучение кристаллов лазером с длиной волны 10,6 мкм приводило только к 
нагреву без генерации носителей зарядов. 
3. Используемое оборудование и методики позволили производить лазерный 
нагрев образца с разной длительностью лазерных импульсов и плотностью 
энергии, а также изменять начальную температуру. 
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4. СЭМ и СЗМ были использованы для визуализации с высоким 
пространственным разрешением статической доменной структуры, 
выявленной химическим травлением, а КМКР позволил визуализировать 
домены в объёме кристалла. 
5. Метод конечных элементов был использован для расчета зависимости от 
времени пространственного распределения пироэлектрического поля при 
пространственно неоднородном изменении температуры, вызванном 
неоднородным нагревом лазерным лучом. 
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ГЛАВА 3 Однократный лазерный нагрев 
ниобата лития 
3.1 Кинетика доменной структуры 
Ранее было показано [60], что формирование ДС в CLN после локального 
импульсного лазерного нагрева происходит путём образования цепей 
изолированных нанодоменнов и последующего их слияния с образованием 
доменных лучей в облученной зоне.  
В данной работе с помощью in situ визуализации кинетики ДС были 
выявлены качественно различные сценарии эволюции ДС в зависимости от 
параметров лазерного нагрева: длительности лазерного импульса tp и плотности 
энергии в зоне облучения, характеризуемой параметром  в Гауссовом 
распределении. При низкой плотности энергии в облучённой зоне реализовался 
первый сценарий формирования ДС, при котором переключение поляризации 
начиналось с образования изолированных доменов в центре облучённой зоны, из 
которых впоследствии происходил рост доменных лучей к краю зоны (tp = 3 мс, 
 = 1,3 мм) (Рис.30а). Облучение с меньшей плотностью энергии к 
формированию ДС не приводило. При высокой плотности энергии в облучённой 
зоне реализовался второй сценарий, при котором образование изолированных 
доменов происходило в кольце на краю облучённой зоны с последующим ростом 
доменных лучей к центру зоны (tp = 3 мс,  = 0,8 мм) (Рис.30в). При облучении с 
большей плотностью энергии происходило разрушение поверхности кристала. 
Так же был выявлен промежуточный сценарий, при котором происходило 
однородное по всей облучённой зоне доменное зародышеобразование и рост 
доменных лучей (tp = 4 мс,  = 1,3 мм) (Рис.30б). 
Для количественного описания кинетики формирования ДС фронта ДС 
описывался выпуклым многоугольником, размер которого характеризовался 
радиусом (R) круга равной площади. В первом сценарии рост радиуса 
характеризовал увеличение области, занимаемой ДС (Рис.31а), а во втором - 
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уменьшение радиуса характеризовало уменьшение центральной области, не 
занятой ДС (Рис.31б). 
 
Рис. 30 Мгновенные изображения ДС в CLN после облучения одиночным ИК импульсом. 
Параметры облучения: (а) tp = 3 мс,  = 1,3 мм, (б) tp = 4 мс,  = 1,3 мм, (в) 
tp = 3 мс,  = 0,8 мм. 
Во всех случаях кинетика ДС представляла собой последовательное 
покрытие облученной зоны доменными лучами, преимущественно 
ориентированными вдоль Y направлений. В использованных экспериментальных 
условиях уширение доменных лучей было оптически не различимо, и поэтому 
считалось пренебрежимо малым. В связи с этим для количественного описания 
эволюции ДС была измерена зависимость от времени суммарной длины 
доменных лучей L(t) во всей области ДС. Средний период ДС рассчитывался как 
отношение площади, занимаемой ДС, к суммарной длине доменных лучей в 
данный момент времени. В результате анализа полученных данных обнаружено, 
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что увеличение плотности энергии и длительности лазерного импульса приводит 
к увеличению суммарной длины лучей (Рис.31в) и уменьшению их среднего 
периода (Рис.31г). Стоит отметить, что средний период ДС много больше 
минимального расстояния, на которое могут приблизиться доменные лучи, 
растущие в различных Y направления (расстояние взаимодействия). 
(а) (б)  
(в) (г)  
Рис. 31 Анализ движения фронта ДС: (а) рост ДС из центра облученной зоны, (б) рост ДС 
от края. Зависимость от времени: (в) суммарной длины доменных лучей, 
(г) среднего периода ДС. Параметры облучения: 1)  = 0,9 мм, tp = 3 мс, 
2)  = 0,9 мм, tp = 3,5 мс, 3)  = 0,8 мм, tp = 2 мс, 4)  = 0,8 мм, tp = 3 мс. 
Было так же замечено, что с ростом плотности энергии облучения 
уменьшается время формирования конечной ДС (Рис. 31в) 
Для анализа зависимости от времени суммарной нормированной длины всех 
лучей (q(t)) была использована модифицированная формула Колмогорова-Аврами 
для β 1D модели в ограниченном объёме [15,66]: 
 𝑞(𝑡) = exp [− (
𝑡
𝑡0
) (1 −
𝑡
𝑡𝑚
)] (11) 
где t0 и tmax - характерные времена, q(t) рассчитывалось следующим образом: 
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 𝑞(𝑡)  =  1 –  L(t)/Lmax (12) 
где Lmax - максимальная (конечная) длина всех доменных лучей. 
Результаты аппроксимации экспериментальных данных формулой (11) для 
роста области ДС из центра к краю и однородного формирования ДС во всей 
области приведены в таблице 2 . Важно отметить, что сценарий роста области ДС 
от края к центру представляет собой пространственно неоднородный прыжковый 
рост лучей и формула Колмогорова-Аврами не может быть применена. 
 
Рис. 32 Зависимость от времени нормированной суммарной длины всех лучей. 
Экспериментальные точки аппроксимированы выражением (11). Параметры 
облучения:  = 1,3 мм, (а) tp = 3 мс, (б) tp = 4 мс. 
Таблица 2 Параметры аппроксимации экспериментальных данных выражением (11). 
 tp = 3 ms tp = 4 ms 
t0 28 24 
tm 230 34230 
 
Близкие значения величин постоянных t0 свидетельствуют о равном времени 
формирования конечной ДС. Высокое значение постоянной tm в сценарии однородного 
формирования ДС во всей облучённой зоне говорит о взаимодействии растущих 
доменов с границей зоны. В то же время для случая роста области ДС от центра к краю 
значение постоянной tm на два порядка меньше, что свидетельствует об отсутствии 
взаимодействия с границей зоны. 
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3.2 Статическая доменная структура 
Влияние длительности нагрева на геометрию ДС и её зависимость от 
расстояния до центра облученной зоны изучалось путем анализа оптических 
изображений статических ДС, возникающих в CLN после облучения одиночным 
лазерным импульсом с разной длительностью. Облучалась полярная поверхность 
как без покрытия (свободная), так и покрытая тонким слоем ITO. ДС была 
выявлена химическим травлением и визуализирована с помощью оптической 
микроскопии (Рис.33). 
 
Рис. 33 Статическая ДС в CLN после облучения (а), (б) свободной поверхности, 
(в) поверхности покрытой ITO. Параметры облучения:  = 0,8 мм, (а) tp = 1 мс, 
(б),(в) tp = 4 мс. Оптическая микроскопия после химического травления. 
Вычислялись следующие параметры ДС: 1) средний период, равный 
отношению площади области, занимаемой структурой к длине лучей в этой 
области, 2) анизотропия роста доменных лучей, характеризуемая параметром 1/w, 
где w – праметр функции Гаусса, аппроксимирующей угловое распределение 
роста лучей (Рис.34). Установлено, что при облучении образцов со свободной 
поверхностью лазерным импульсом с tp < 1 мс параметры возникающей ДС слабо 
зависят от расстояния до центра облученной зоны. Увеличение tp ведёт к 
увеличению среднего периода структуры и анизотропии в центре области ДС 
(Рис.35). При этом параметры ДС на краю практически не изменяются. 
Обнаружено, что для ДС, полученной в CLN поверхность которого была 
покрыта проводящим слоем ITO, анизотропия роста ДС практически такая же как 
в центре области ДС, формирующейся в образцах со свободной поверхностью 
после облучения импульсом большой длительности. При этом плотность и 
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анизотропия доменных лучей практически не зависят от расстояния до центра 
облучённой зоны и длительности лазерного импульса (Рис.35б). Эти особенности 
обусловлены уменьшением максимальной величины и однородным 
пространственным распределением пироэлектрического поля по всей облучённой 
зоне, вызванного наличием проводящего слоя. 
(а)  (б)  
Рис. 34 Угловое распределение ориентаций доменных лучей. (а) Для образца со 
свободной поверхностью, (б) для образца, покрытого ITO. Параметры облучения 
 = 0,8 мм, tp = 4 мс. 
 (а) (б)  
(в) (г)  
Рис. 35 Зависимости от расстояния до центра облученной зоны: (а) среднего периода, 
(б) анизотропии роста лучей. Зависимость от tp: (в) среднего периода, 
(г) анизотропии роста лучей в центральной части облученной зоны. Параметры 
облучения:  = 0,8 мм, «■» – (свободная поверхность, tp = 4 мс) «○» – (свободная 
поверхность, tp = 1 мс) «Δ» – (поверхность, покрытая ITO, tp = 1 мс). 
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3.3 Краткие выводы 
На основе результатов, полученных при анализе доменных структур, 
сформировавшихся после однократного лазерного нагрева ниобата лития можно 
сделать следующие краткие выводы: 
1. В ниобате лития выявлено два сценария эволюции доменной структуры: 
1) образование изолированных доменов в центре облучённой зоны и рост 
доменных лучей к краю, 2) образование доменов в кольце на краю зоны и 
рост лучей к центру. 
2. Установлено, что для ниобата лития со свободной поверхностью увеличение 
плотности энергии лазерного нагрева приводит к уменьшению среднего 
периода структуры и увеличению анизотропии в центре облучённой зоны, 
при этом параметры доменной структуры на краю области практически не 
изменяются. 
3. Показано, что для доменной структуры, полученной после облучения 
образцов ниобата лития, покрытых ITO, среднее значение анизотропии роста 
доменной структуры значительно выше и не зависит от расстояния от центра 
облучённой зоны и длительности лазерного импульса. 
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ГЛАВА 4 Однократный лазерный нагрев 
танталата лития 
4.1 Три типа доменных структур 
Кристаллы CLT имеют более низкую температуру Кюри (873 K), чем CLN, 
при относительно высокой температуре плавления (1923 K). Благодаря этому не 
происходило повреждение поверхностного слоя при перегреве CLT выше 
температуры фазового перехода под действием лазерного импульса.  
В работе проведено исследование статических ДС,  формирующихся после 
облучения одиночным лазерным импульсом образцов, находящихся при 
различной начальной температуре (Ti) (Рис.36). В используемых 
экспериментальных условиях были выявлены три основных типа ДС: 
(1) доменные лучи и цепи, ориентированные преимущественно в Y направлениях 
(Рис.37а), (2) изолированные домены в узком кольце на краю области с 
лабиринтовой доменной структурой (Рис.37б), (3) лабиринтовая ДС в центре 
облучённой зоны (Рис.37в). 
Исследованы зависимости параметров областей с разными типами ДС от Ti 
при фиксированных параметрах лазерного нагрева (tp = 2,5 мс,  = 0,9 мм). 
Обнаружено, что облучение образца при Ti < 363 K приводит только к 
формированию доменных лучей и цепей (Рис.36а). При Ti ≥ 373 K в центральной 
части облученной зоны формируется лабиринтовая ДС, на краю которой 
расположено узкое кольцо изолированных доменов, а доменные лучи 
расположены на краю облученной зоны. При дальнейшем росте Ti увеличиваются 
радиус области, занимаемой лабиринтовой ДС, и радиус области ДС (Рис.36б,в). 
Радиус области, занимаемой лабиринтовой ДС, и радиус всей области ДС 
увеличиваются с ростом Ti (Рис.38). При Ti > 500 °C доменные лучи и цепи, а 
также лабиринтовая ДС не формируются, остаётся только узкое кольцо с 
изолированными доменами. 
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Рис. 36 ДС в CLT после импульсного лазерного нагрева. Параметры облучения: 
tp = 2,5 мс,  = 0,9 мм, Ti: (а) 323K, (б) 373 K, (в) 423 K. Оптическая микроскопия 
в режиме тёмного поля. 
 
Рис. 37 Типы ДС в CLT: (а) доменные лучи и цепи, (б) изолированные домены, 
(в) лабиринтовая ДС. СЭМ изображения. Параметры облучения:  tp = 0,3 мс, 
 = 0,35 мм, Ti = 300 K. 
 
Рис. 38 Зависимости от Ti: (а) радиуса области с лабиринтовой ДС, (б) радиуса и ширины 
области с доменными лучами. 
4.1.1 Лабиринтовая доменная структура 
Лабиринтовая ДС, выявленная химическим травлением, была 
визуализирована с высоким пространственным разрешением с помощью СЭМ. 
Проведён автокорреляционный анализ геометрии лабиринтовой ДС. Радиальное 
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усреднение автокорреляционного изображения позволило выявить «средний 
период» лабиринтовой ДС. При Ti от 373 K до 453 K средний период не 
изменяется и равен 100 нм, а при Ti=473 K он увеличивается до 150 нм (Рис.39).  
 
Рис. 39 Зависимость среднего периода лабиринтовой ДС от Ti. 
4.1.2 Изолированные домены 
Изолированные микро- и нанодомены формируются на краю области с 
лабиринтовой ДС в кольце, ширина которого зависит от параметров облучения и 
составляет около 10 мкм для  = 0,35 мкм и 30 мкм для  = 0,9 мкм. 
Визуализация при помощи СЭМ позволила выявить сложную дендритную форму 
изолированных доменов, подобную снежинкам (Рис.40). С увеличением 
расстояния от центра облучённой зоны размеры доменов увеличиваются от 
100 нм до 3 мкм. Кроме того при Ti < 423 K между дендритными доменами 
дополнительно формируются изолированные круглые домены диаметром от 20 до 
200 нм (Рис.40а,б). 
 
Рис. 40 Участки кольцевой области с доменами в виде снежинок при Ti: (а) 300 K, 
(б) 393 K, (в) 483 K. СЭМ изображения после травления. 
Статистический анализ доменной структуры при помощи программного 
пакета SIAMS Photolab (SIAMS Ltd., Russia) позволил определить зависимость 
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диаметра и плотности доменов в форме снежинок от расстояния от внутреннего 
края кольцевой области (Рис.41а,б). Обнаружено, что диаметр доменов в форме 
снежинок вдвое меньше среднего расстояния между центрами ближайших 
доменов для всех Ti (Рис.41в). 
 
Рис. 41 Зависимости параметров ДС, состоящей из изолированных дендритных доменов 
от расстояния до внутреннего края кольцевой области: (а) плотность, (б) диаметр. 
(в) Зависимость диаметра дендритных доменов от среднего расстояния между 
центрами ближайших доменов. 
Визуализация доменных стенок в объеме кристалла методом КМКР путем 
послойного сканирования на разных глубинах была использована для изучения 
механизма формирования доменов в виде снежинок. 
Анализ серии изображений, полученных сканированием в XY 
кристаллографической плоскости на разной глубине, позволил выявить две 
последовательные стадии формирования доменов в виде снежинок на облученной 
полярной поверхности: (1) рост путём бокового движения доменной стенки 
(Рис.42а) и (2) обратное переключение, приводящее к формированию дендритной 
формы доменов в виде снежинок (Рис.42б). После зародышеобразования 
конический домен растёт в полярном направлении, увеличивая свой размер на 
поверхности и прорастая в глубину с постоянным соотношением диаметра к 
высоте (Рис.42а). Обратное переключение начинается на поверхности, 
распространяется на глубину до 5 мкм, и сопровождается одновременным ростом 
домена в глубину до 50 мкм (Рис.42в,г). 
Известно, что домены, образующиеся в CLT при температурах выше 463 K, 
имеют круглую форму [67]. Полученная треугольная форма домена может быть 
отнесена за счет дискретного переключения [8] - образование трёх 
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изолированных доменов на равных расстояниях от центра начального домена 
(Рис.42а), слияние которых и приводит к формированию треугольного домена. 
Подобная эволюция доменов наблюдалась ранее при формировании дендритных 
доменов в стехиометрическом LN при повышенной температуре [40]. 
 
Рис. 42 Изображения доменных стенок изолированного домена в виде снежинки, в 
плоскости XY на глубине: (a) более 6 мкм, (б) менее 6 мкм, (в) в плоскости YZ, 
проходящей через центр домена. Визуализация методом КМКР. 
(г) Схематическое изображение сечения YZ. 
Сравнительно низкое пространственное разрешение КМКР (300 нм) не 
позволяет детально изучить процесс обратного переключения. Поэтому было 
проведено сравнение СЭМ изображений различных доменов, соответствующих 
последовательным стадиям эволюции формы в процессе обратного переключения 
(Рис.43). Обратное переключение начинается с появления изолированных 
нанодоменов внутри исходного круглого домена на расстоянии около 100 нм от 
доменной стенки (Рис.43а). Последующее удлинение нанодоменов вдоль радиуса 
исходного домена (Рис.43б,в) приводит к образованию «пальцев», растущих к 
центру домена (Рис.43г,д). Затруднение слияния приближающихся друг к другу 
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«пальцев» приводит к формированию тонких остаточных доменных лучей 
шириной до 20 нм (Рис.43е). В результате на поверхности формируются домены в 
виде снежинок, состоящие из тонких нанодоменных лучей. 
 
Рис. 43 СЭМ изображения доменов, соответствующие последовательным стадиям 
эволюции формы в процессе формирования дендритного домена (снежинки). 
4.1.3 Доменные лучи и цепи 
Доменные лучи и цепи были визуализированы с высоким 
пространственным разрешением методом СЗМ (Рис.44). 
 
Рис. 44 (а) Оптическая микроскопия области доменной структуры. (б) СЗМ изображение 
самоподобной ДС в CLT, формирующейся после лазерного облучения. 
Параметры облучения: tp = 350 мкс,  = 0,35 мм. 
В ходе исследования выявлено, что параметры облучения влияют на 
анизотропию доменных лучей и цепей. Для облучения с низкой плотностью 
энергии ( = 0,8 мм, tp =3 мс) анизотропия доменных лучей и цепей практически 
не зависит от расстояния от центра облученной зоны (Рис.45а), тогда как для 
облучения с высокой плотностью энергии ( = 0,35 мм, tp =0,3 мс) анизотропия 
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растёт с удалением от центра облучённой зоны (Рис.45). По мере приближения к 
внешнему краю области ДС преобладает направление роста вдоль одного из трех 
Y-направлений (Рис.45г). 
 
Рис. 45 (а) Зависимость анизотропии роста лучей и цепей от расстояния до центра 
облученной зоны. Параметры облучения: «■» – низкая плотность энергии 
облучения (tp = 3 мс,  = 0,9 мм), «Δ»– высокая плотность энергии облучения 
(tp = 0,35 мс,  = 0,35 мм). Угловые распределения ориентаций лучей и цепей 
формирующихся после облучения с высокой плотностью энергии. Расстояние от 
центра облучённой зоны: (б) 180 мкм, (в) 210 мкм, (г) 240 мкм.  
Обнаружено, что увеличение Ti приводит к увеличению среднего периода 
ДС (Рис.46), а при Ti > 500 K доменные лучи и цепи не формируются. 
 
Рис. 46 (а) Зависимость среднего периода ДС от Ti. Оптическая микроскопия области с 
доменными лучами и цепями, формирующимися при (б) Ti=300 K, (в) Ti=450 K. 
При исследовании доменных лучей с помощью СЭМ был выявлен эффект 
обратного переключения, подобный тому, что наблюдался в области с 
изолированными доменами (Рис.47). Полученные нанодоменные структуры 
можно разделить на два вида в зависимости от формы на поверхности остаточных 
доменов: (1) зигзагообразные нанодоменные структуры (Рис.47а) и (2) два 
параллельных луча (Рис.47б). 
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Рис. 47 Доменные лучи в средней части области со структурой. Параметры облучения: 
tp = 0,35 мс,  = 0,35 мм. СЭМ изображения. 
Следует отметить, что данный эффект не распространяется на всю область с 
доменными лучами и цепями и полностью отсутствует на её краю (Рис.48). 
 
Рис. 48 Доменные лучи на краю области со структурой. Параметры облучения: 
tp = 0,35 мс,  = 0,35 мм. СЭМ изображения. 
4.2 Лазерное облучение образцов, покрытых ITO 
Исследование формирования доменной структуры после лазерного 
облучения поверхности образца, покрытой тонким слоем ITO, показало, что, как и 
в случае образцов со свободной поверхностью в образцах CLT, покрытых ITO, 
облучение приводит к формированию неоднородной ДС. В центральной части и 
на краю облученной зоны происходит формирование доменных лучей (Рис.49а,в), 
разделенных кольцевой областью состоящей из изолированных доменов 
(Рис.49б). При этом обратного переключения и формирования лабиринтовых и 
дендритных ДС не наблюдалось. 
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Рис. 49 Доменная структура в CLT после облучения поверхности покрытой ITO. 
(а) Оптическая микроскопия тёмного поля. СЭМ изображения (б) кольцевой зоны 
с изолированными доменами, (в) области с доменными лучами и цепями. 
Параметры облучения: tp = 0,35 мс,  = 0,35 мм. 
 
4.3 Краткие выводы 
На основе результатов, полученных в результате анализа доменных 
структур, сформировавшихся после однократного лазерного нагрева танталата 
лития можно сделать следующие краткие выводы: 
1. Установлено, что импульсный лазерный нагрев танталата лития приводит к 
формированию в облученной зоне областей с разными типами доменных 
структур: 1) доменные лучи и цепи, 2) лабиринтовая структура, и 
3) изолированные домены. 
2. Показано, что при начальной температуре образца от 300 K до 453 K средний 
период лабиринтовой доменной структуры равен 100 нм, а при 473 K 
увеличивается до 150 нм. Выше 500 K лабиринтовая доменная структура не 
формируется. 
3. Выявлено увеличение плотности зародышеобразования с расстоянием до 
внешнего края кольцевой области изолированных доменов. 
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4. Обнаружено формирование изолированных доменов дендритной формы, 
подобной снежинкам и показано, что для всех начальных температур 
средний диаметр доменов вдвое меньше среднего периода структуры 
(среднего расстояния между центрами ближайших доменов). 
5. Выявлены две стадии формирования дендритных доменов: (1) изотропный 
рост круглых доменов и (2) неоднородное обратное переключение. Анализ 
СЭМ изображений позволил детально исследовать формирование 
изолированных доменов дендритной формы. 
6. Показано, что анизотропия доменных лучей и цепей увеличивается с 
удалением от центра облучённой зоны только для облучения с высокой 
плотностью энергии. 
7. Обнаружено, что в кристаллах с поверхностью, покрытой слоем ITO не 
происходит обратного переключения и формирования лабиринтовых и 
дендритных доменных структур.  
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ГЛАВА 5 Моделирование зависимости от времени 
пространственного распределения пироэлектрического 
поля. Объяснение экспериментальных результатов. 
Для объяснения экспериментально полученных результатов было проведено 
компьютерное моделирование эволюции пространственно неоднородного 
распределения пироэлектрического поля при локальном импульсном нагреве и 
последующем охлаждении образов CLN и CLT. Данная задача была разбита на 
две подзадачи: расчёт изменения температуры при импульсном лазерном 
облучении, и расчёт пироэлектрического поля, приводящего к переключению 
поляризации.  
5.1 Расчёт импульсного лазерного нагрева 
Расчёт импульсного лазерного нагрева проводился с использованием 
метода конечных элементов, который позволил численно определить зависимость 
от времени распределения температуры (T(z,r,t)) в объёме кристалла CLN в 
процессе лазерного нагрева и последующего охлаждения. Были использованы 
температурные зависимости теплоёмкости и теплопроводности CLN 
опубликованные в [6,34,35]. Использовалась осевая симметрия задачи, 
соответствующая симметрии профиля лазерного луча. В модели предполагалось, 
что из-за большого коэффициента поглощения CLN на используемой для 
облучения длине волны λ = 10,6 мкм источник тепла локализован на поверхности 
[6]. Для моделирования процесса распределения тепла решалось уравнение 
теплопроводности: 
 𝜌𝑐𝑝
𝑑𝑇
𝑑𝑡
= ∇ ∗ (𝑘∇𝑇), (13) 
где, ρ – плотность материала, cp – массовая теплоёмкость, k – коэффициент 
теплопроводности. 
Для решения дифференциального уравнения (13) использовалось граничное 
условие в виде: 
 𝑛 ∗ 𝑞 = 𝑞0, (14) 
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где n – нормаль к поверхности образца, 𝑞 = 𝑘∇T – плотность потока тепла через 
поверхность образца. Эффект теплоотдачи от поверхности к воздуху в задаче не 
учитывался ввиду пренебрежимо малой величины в сравнении с лазерным 
нагревом и потоком тепла в объём образца: 
Экспериментально измеренное распределение энергии в профиле лазерного 
луча было аппроксимировано радиально зависимой функцией Гаусса: 
 𝑊(𝑟) = 𝑊0 ∗
2∗(1−𝑅)
𝜋∗𝜔2
exp [−2(
𝑟
𝜔
)
2
], (15) 
где W0 – средняя мощность лазерного излучения, R – коэффициент отражения, ω - 
стандартное отклонение, θ – функция Хевисайда. 
Мощность поверхностного источника тепла на облучаемой лазером 
поверхности задавалась как плотность потока тепла через поверхность образца и 
имела следующую зависимость от времени: 
 𝑞(𝑟, 𝑡) = 𝑊(𝑟) ∗ 𝜃(𝑡𝑝 − 𝑡). (16) 
В начальный момент времени температура образца и внешней среды 
задавалась равной Ti. 
Экспериментально измеренная и рассчитанная зависимости от времени 
средней температуры в CLN в области диаметром 0,8 мм в центре облученной 
зоны для разных tp представлены на Рис.50а. Следует отметить, что отсутствие 
экспериментальных точек ниже температуры 473 К связано с пределом измерения 
пирометра. Однако при более высоких температурах временная зависимость 
совпадает с результатами расчёта. 
Измерение температуры поверхности различных кристаллов показало, что 
температура кристаллов CLN и CLT в процессе лазерного нагрева и 
последующего охлаждения изменяется одинаково в пределах точности измерений 
(Рис.50б). Данный экспериментальный факт позволил использовать для CLT 
результаты расчётов температуры в CLN. 
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Рис. 50 (а) Зависимость от времени температуры в центре облученной зоны при лазерном 
облучении и последующем охлаждении. Точки – эксперимент, кривая - расчет. 
(б) Экспериментально измеренные зависимости от времени температур для CLN и 
CLT. Параметры облучения:  = 1,17 мм.  
 (а) (б)  
(в) (г)  
Рис. 51 Результаты рассчёта распределения температуры в момент окончания нагрева. (а) 
Зависимость температуры от расстояния от центра облученной зоны. Зависимости 
от расстояния вдоль поверхности от центра облучённой зоны (б) градиента 
температуры, (в) потока тепла. (г) Зависимость температуры от времени на 
поверхности кристалла на расстоянии 2 мм от центра облучённой зоны. 
Параметры облучения: tp = 3 мс,  = 1,17 мм. 
Анализ рассчитанной зависимости от времени пространственного 
распределения температуры (Рис.51а) показал, что на момент окончания нагрева 
градиент температуры, направленный с поверхности кристалла в глубину (вдоль 
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полярной оси), превосходит градиент температуры, направленный вдоль 
поверхности от центра облучённой зоны (Рис 51б). Такое распределение 
температуры приводит к тому, что основной поток тепла оказывается направлен в 
объём кристалла (Рис.51в). В результате процессов перераспределения тепла 
вокруг облучённой зоны формируется область где температура продолжает 
увеличиваться после окончания лазерного импульса (Рис.51г). Это является 
важным фактором в пространственном распределении пироэлектрического поля. 
 
5.2 Расчёт пироэлектрического поля 
Используя метод конечных элементов и рассчитанную зависимость 
температуры от глубины, радиуса и времени T(z,r,t) была рассчитана зависимость 
от времени пространственного распределения пироэлектрического поля 
(Epyr(z,r,t)). Возникновение Epyr обусловлено запаздыванием изменения 
экранирующего поля (Escr), которое компенсирует изменение деполяризующего 
поля (Edep) в цикле нагрев-охлаждение [61]. 
Для расчета пироэлектрического поля использовалось следующее 
выражение: 
 ?⃗? 𝑝𝑦𝑟(𝑧, 𝑟, 𝑡) = ?⃗? 𝑑𝑒𝑝(𝑧, 𝑟, 𝑡) + ?⃗? 𝑠𝑐𝑟(𝑧, 𝑟, 𝑡). (17) 
Деполяризующее и экранирующее поля создаются различными 
подсистемами электрических зарядов, существующих в сегнетоэлектрике. В 
данной работе рассматривались четыре системы зарядов: (1) связанные 
поверхностные заряды, 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑠𝑢𝑟 , (2) связанные объёмные заряды, 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑏𝑢𝑙𝑘, (3) 
экранирующие поверхностные заряды, 𝜌𝑠𝑐𝑟 𝑏𝑢𝑙𝑘 , и (4) экранирующие объёмные 
заряды, 𝜌𝑠𝑐𝑟 𝑠𝑢𝑟 . Объемные и поверхностные связанные заряды определяются 
пространственно неоднородным распределением спонтанной поляризации Ps и 
его изменением со временем: 
 𝑃𝑠(𝑇(𝑧, 𝑟, 𝑡)) = 𝐴√𝑇𝑐 − 𝑇(𝑧, 𝑟, 𝑡), (18) 
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где z – расстояние от поверхности вдоль полярного направления, Tc – температура 
сегнетоэлектрического фазового перехода. 
В одноосном сегнетоэлектрике: 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑(𝑟 , 𝑇) = −
𝜕?⃗? 𝑠(𝑟 ,𝑇)
𝜕𝑧
. (19) 
С учётом наличия поверхности: 
 ?⃗? 𝑠(𝑟 , 𝑇) = ?⃗? 𝑠(𝑟 , 𝑇)𝜃(𝑧), (20) 
то: 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑(𝑟 , 𝑇) = −
𝜕(𝑃𝑠⃗⃗⃗⃗ (𝑇(𝑧,r))𝜃(𝑧))
𝜕𝑧
. (21) 
Таким образом, связанный заряд можно разделить на два независимых 
вклада: 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 = 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑠𝑢𝑟 + 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑏𝑢𝑙𝑘, (22) 
где bound sur - плотность поверхностного связанного заряда, bound bulk - плотность 
объёмного связанного заряда. При однородном распределении температуры в 
объёме кристалла, связанные заряды существуют только на полярной 
поверхности образца: 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑠𝑢𝑟(𝑇) = −𝑃𝑠(𝑇)𝛿(𝑧). (23) 
Но в связи с неоднородным распределением температуры в случае 
локального импульсного лазерного нагрева связанные заряды образуются и в 
объёме кристалла: 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑏𝑢𝑙𝑘(𝑟 , 𝑇) =
𝜕𝑃𝑠(𝑇(𝑧))
𝜕𝑧
= −
𝑑𝑃𝑠
𝑑𝑇
𝑑𝑇
𝑑𝑧
=
1
2
𝐴
1
√𝑇𝑐−𝑇
𝑑𝑇
𝑑𝑧
=
1
2
𝑃𝑠0
√𝑇𝑐−𝑇𝑟
1
√𝑇𝑐−𝑇
𝑑𝑇
𝑑𝑧
,(24) 
где А = 
𝑃𝑠0
√𝑇𝑐−𝑇𝑖
. 
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С учетом возможности перегрева кристаллов CLT выше Tc плотности 
связанных зарядов вычислялись с помощью следующих выражений: 
𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑠𝑢𝑟(𝑇(𝑧 = 0, 𝑟, 𝑡)) = {
−𝐴√𝑇𝑐 − 𝑇(𝑧 = 0, 𝑟, 𝑡) ∗ 𝛿(𝑧), 𝑇 < 𝑇𝑐
                           0                            , 𝑇 ≥ 𝑇𝑐
, (25) 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑏𝑢𝑙𝑘(𝑇(𝑧 < 0, 𝑟, 𝑡) = {
𝐴
2√𝑇𝑐−𝑇
𝑑𝑇(𝑧<0,𝑟,𝑡)
𝑑𝑧
, 𝑇 < 𝑇𝑐
                0             , 𝑇 ≥ 𝑇𝑐
. (26) 
Для учёта процессов экранирования в данной задаче вводился 
электрический ток j, линейно зависящий от интегрального электрического поля Е 
в системе: 
 𝑗 = 𝜎𝐸. (27) 
В силу пренебрежимо малых значений температурных градиентов вдоль 
поверхности по сравнению с градиентами, направленными по полярной оси 
кристалла, в задаче рассматривались только полярные компоненты 
пироэлектрического поля (Epyrz) и тока экранирующих зарядов (jz). В исследуемых 
материалах проводимость σ определяется двумя вкладами: (1) примесная 
проводимость свободных носителей зарядов, имеющая прыжковый характер, и 
(2) непрерывная ионная проводимость. Для обоих вкладов наблюдается 
активационная температурная зависимость [6]: 
 𝜎𝑧(𝑇) = 𝜎𝑒𝑒𝑥𝑝(−𝑊𝑎𝑐
𝑒 /𝑘𝑇) + 𝜎𝑖𝑜𝑛𝑒𝑥𝑝(−𝑊𝑎𝑐
𝑖𝑜𝑛/𝑘𝑇), (28) 
где Wace и Wacion - энергии активации для электронной и ионной объёмных 
проводимостей соответственно [6]. 
В исследованном температурном диапазоне учитывался только вклад 
ионной проводимости в силу пренебрежимо малого вклада компоненты 
электронной проводимости [6]: 
 𝜎(𝑇) = 𝜎𝑖𝑜𝑛𝑒𝑥𝑝(−𝑊𝑎𝑐
𝑖𝑜𝑛/𝑘𝑇). (29) 
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Зависимость от времени плотности объёмного экранирующего заряда 
вычислялась из уравнения непрерывности: 
 
𝜕𝜌𝑠𝑐𝑟 𝑏𝑢𝑙𝑘(𝑡)
𝜕𝑡
+ 𝑑𝑖𝑣(𝑗𝑧) = 0. (30) 
Плотность поверхностного экранирующего заряда была задана уравнением: 
 
𝜕𝜌𝑠𝑐𝑟 𝑠𝑢𝑟( 𝑟,𝑡)
𝜕𝑡
+ 𝑗𝑧(𝑟, 𝑡) = 0. (31) 
Так же учитывалась температурная зависимость диэлектрической 
проницаемости, описываемая законом Кюри-Вейсса:  
 𝜀(𝑇)~{
1
−2𝐴(𝑇−𝑇𝑐)
            , 𝑇 < 𝑇𝑐
    
1
𝐴(𝑇−𝑇𝑐)
             , 𝑇 ≥ 𝑇𝑐
. (32) 
Значение 𝜀 при T=Tc было ограничено величиной равной 𝜀(𝑇𝑐 − 1). 
Предполагалось, что в начальный момент времени (до лазерного нагрева) 
деполяризующее поле в кристалле полностью экранировано: 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑠𝑢𝑟|𝑡=0 = −𝜌𝑠𝑐𝑟 𝑠𝑢𝑟|𝑡=0, (33) 
 𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑏𝑢𝑙𝑘|𝑡=0 = −𝜌𝑠𝑐𝑟 𝑏𝑢𝑙𝑘|𝑡=0, (34) 
 
𝜕𝜌𝑏𝑜𝑢𝑛𝑑 𝑏𝑢𝑙𝑘
𝜕𝑡
|𝑡=0 = 0. (35) 
Локальное переключение поляризации происходило при Epyrz(r,z,t) > Eth(T), 
где Eth(T) - пороговое полепереключения. 
5.3 Объяснение кинетики доменной структуры в ниобате лития 
Ранее проведенные исследования переключения поляризации под 
действием пироэлектрического поля в CLN выявили наличие температурного 
гистерезиса Epyrz в цикле нагрев-охлаждение [60]. Было показано, что критическая 
температура (Tcr), выше которой Epyrz = 0, для мед-ленного изменения 
температуры (dT/dt = 10 K/мин) составила около 450 K. Прове-дённое 
компьютерное моделирование эволюции Epyrz показало, что для используе-мых 
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параметров нагрева лазерным импульсом dT/dt ≤ 100000 K/с и Tcr = 650 K. Более 
того, показано, что максимальная температура нагрева (Tmax) в центре облучённой 
зоны, сильно различается для проведенных экспериментов с разными сценариями 
формирования ДС. Для зародышеобразования в центре зоны и последующего 
роста доменных лучей наружу (Рис. 30а) Tmax =570 K (Рис. 52а). Для 
зародышеобра-зования на краю зоны и роста доменных лучей к центру (Рис. 30б) 
Tmax =1400 K (Рис. 52д). Важно отметить, что в первом случае Tmax < Tcr, а во 
втором Tmax > Tcr. Моделирование позволило изучить зависимость от времени 
пространственного рас-пределения Epyrz для двух сценариев эволюции ДС (Рис. 
52б,е). 
Для случая низкого значения Tmax в центре (Tmax < Tcr) при охлаждении 
величина Epyrz оказывается максимальной в центре облучённой зоны, тогда как 
последующее охлаждение приводит к равномерному росту поля во всей 
облучённой зоне (Рис.52б). Рассчитанная зависимость от времени Epyrz в центре и 
на краю области ДС показала, что при охлаждении в центре поле Epyrz появляется 
раньше, и его величина остается большей, чем на краю, вплоть до полного 
охлаждения (Рис.52в). В результате такой эволюции Epyrz радиус области, в 
которой Epyrz превышает пороговое значение Eth, увеличивается в процессе 
охлаждения, чем объясняется экспериментально наблюдаемый рост области ДС 
от центра к краю облученной зоны. Зависимость от времени радиуса области ДС, 
определенная из эксперимента, хорошо согласуется с результатами расчёта 
(Рис.52г). Небольшое отклонение может быть отнесено за счет отклонения 
распределения энергии в облучённой зоне от Гауссова распределения и в 
результате не учёта температурной зависимости Eth. 
Для случая высокого значения Tmax в центре (Tmax > Tcr) максимум Epyrz при 
охлаждении достигается на краю облучённой зоны (Рис.52е), Тогда как в центре 
зоны Epyrz появляется лишь через 10 мс после появления на краю (Рис.52ж). В 
течение всего процесса охлаждения максимальное значение Epyrz остаётся на краю 
облученной зоны. Поэтому внутренняя граница области, в которой Epyrz > Eth, 
имеющая форму кольца, перемещается к центру (Рис.52з). Рассчитанная 
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зависимость уменьшения радиуса внутренней границы кольца хорошо 
согласуется с экспериментально наблюдаемым изменением области ДС (Рис.52з). 
 
Рис. 52 (а),(д) Температурная зависимость Epyrz. (б),(е) Зависимость Epyrz от расстояния до 
центра облучённой зоны.(в),(ж) Зависимость Epyrz от времени. (г),(з) Зависимость 
от времени положения границы области, в которой Epyrz > Eth. (а),(б),(в),(г) – рост 
ДС из центра облученной зоны, (д),(е),(ж),(з) - рост ДС от края зоны. 
Экспериментально наблюдаемое радиальное распределение параметров ДС 
может быть объяснено распределением максимального значения Epyrz и различной 
скоростью его нарастания в облучённой зоне. При реализации сценария роста 
области ДС от края к центру (облучение с высокой плотностью энергии), высокие 
значение Epyrz (Рис.52е) и скорость его нарастания (Рис.52ж) на краю 
соответствуют высокой плотности и низкой анизотропии конечной ДС. В центре 
облучённой зоны поведение Epyrz сильно отличается: скорость нарастания и 
максимальная величина существенно меньше, чем таковые на краю. В результате 
в эксперименте наблюдается рост анизотропии и уменьшение плотности 
доменных лучей при разрастании ДС по направлению к центру зоны. 
При реализации сценария роста ДС из центра нарастание поля до пороговых 
значений происходит за 8 мс и имеет максимум в центре с резким уменьшением 
значения на краю облучённой зоны. Скорость увеличения (Рис.52в) и 
максимальное значение Epyrz (Рис.52б) в процессе охлаждения сопоставимы с 
таковыми на краю облучённой зоны для сценария роста области ДС к центру. 
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5.4 Объяснение типов и параметров доменной структуры в 
танталате лития 
В кристаллах CLT в результате лазерного нагрева дополнительно возникает 
область, в которой Tmax>Tc. Пространственные распределения Tmax, рассчитанные 
для разных начальных температур Ti, представлены на Рис.53а. Результаты 
расчета показали, что для использованных в эксперименте параметров облучения 
при Ti > 370 K центральная часть облучённой зоны нагревается до температуры, 
превышающей Tc. Увеличение рассчитанного радиуса перегретой области в 
центре облученной зоны с ростом Ti согласуется с экспериментально 
наблюдаемым увеличением радиуса области, занятой лабиринтовой ДС (Рис.53б). 
 
Рис. 53 (а) Зависимость Tmax от расстояния до центра облучённой зоны. (б) Зависимости 
от Ti радиуса области, нагретой выше Tс: ●- эксперимент, □ - расчет. 
Экспериментально показано, что вокруг области, занятой лабиринтовой ДС, 
формируется область доменных лучей и цепей. В этой области локальная 
Tmax < Tc, и ДС аналогична структуре, формирующейся в CLN. Рассчитанная 
температурная зависимость Epyrz в области доменных лучей и цепей для разной Ti 
показала, что с ростом Ti уменьшается максимальное значение Epyrz во всей 
области (Рис.54б) во всем температурном диапазоне (Рис.54а). Этот процесс 
можно отнести за счет роста эффективности экранирования при увеличении Ti. 
Таким образом, уменьшается температурный интервал, в котором Epyrz > Eth 
(Рис.54а), что приводит к уменьшению переключённого заряда и увеличению 
среднего периода доменных лучей и цепей (Рис.54б). Размер и положение 
области, занимаемой доменными лучами и цепями, определяется двумя 
условиями: (1) Tmax(R) < Tc, (2) Epyrz > Eth. Первое условие приводит к 
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формированию области доменных лучей и цепей в виде кольца при Ti > 373 К и 
росту внутреннего радиуса этого кольца с увеличением Ti (Рис.53б). Выполнение 
второго условия приводит к отсутствию доменных лучей и цепей при Ti > 473 К, 
что соответствует условию Epyrz < Eth во всей области в течение всего времени 
охлаждения (Рис.52б). 
В области, в которой Tmax > Tc, в процессе охлаждения происходит 
сегнетоэлектрический фазовый переход, под действием поля экранирующих 
зарядов восстанавливается исходное монодоменное состояние, существовавшее 
до лазерного нагрева [8,68]. Высокое значение пироэлектрического коэффициента 
при температурах близких к Tc приводит к быстрому росту Epyrz (Рис.54в,г) вблизи 
движущейся к центру фазовой границы, несмотря на высокую объемную 
проводимость. 
(а)   (б)  
(в)   (г)  
Рис. 54 Расчетные зависимости Epyrz. (а) Температурная зависимость Epyrz в области с 
доменными лучами и цепями. Зависимость от расстояния до центра облученной 
зоны: (б) максимального значения Epyrz, при охлаждении, (в) Epyrz при охлаждении 
через Tc для Ti =423 K (моменты времени: t1 = 0 мс, t2 = 0,05 мс, t3 = 0,1 мс, 
t4 = 0,15 мс, t5 = 0,2 мс). (г) Температурный гистерезис Epyrz. 
Ввиду низкого значения порогового поля вблизи Tc, возникновение Epyrz 
приводит к переключению поляризации, которое начинается с появления 
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зародышей при Epyrz > Eth. Важно учесть, что величина Epyrz зависит от скорости 
охлаждения вблизи Tc, что приводит к ее неоднородному пространственному 
распределению в области, нагретой выше Tc (Рис.55а).  
 
Рис. 55 (а) Зависимость от расстояния до центра облученной зоны величины Epyrz в 
момент времени, соответствующем сегнетоэлектрическому фазовому переходу. 
(б) Зависимость скорости охлаждения вблизи Tc от Ti 
Увеличение Epyrz на краю области нагретой выше Tc объясняется 
перераспределением экранирующего заряда, величина которого растёт с ростом 
Tmax, а уменьшение при приближении к центру является следствием замедления 
скорости охлаждения вблизи Tc. Таким образом, увеличение Epyrz приводит к 
росту плотности зародышей на краю, поскольку концентрация зародышей растёт 
с ростом переключающего поля [8]. Уменьшение Epyrz при приближении к центру 
является следствием замедления скорости охлаждения вблизи Tc (Рис.55б), из-за 
чего экранировка Edep протекает быстрее относительно скорости его роста. При 
достижении определённой величины Epyrz в центре облученной зоны формируется 
лабиринтовая ДС. Увеличение Ti приводит к уменьшению скорости охлаждения 
вблизи Tc (Рис.55б) и увеличению среднего периода лабиринтовой ДС, а также к 
ее отсутствию при Ti.> 500K. 
Для исследования условий формирования изолированных доменов было 
рассчитано пространственное распределение Epyrz, созданное двумерной 
периодической структурой конических доменов,которая характеризовалась 
отношением диаметра доменов D к периоду структуры P (Рис.56а). Отношение 
высоты домена к диаметру основания считалось постоянным и равным 20. Были 
получены качественно различные зависимости Epyrz от D/P на доменной стенке у 
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поверхности кристалла и в глубине (Рис.56б). Увеличение отношения D/P 
приводит к уменьшению Epyrz на доменной стенке у поверхности кристалла и к 
смене знака при достижении некоторого критического значения (Рис.56в). Смена 
знака Epyrz означает, что боковой рост доменов прекращается. Таким образом, 
диаметр образующихся доменов оказывается связан с периодом ДС, 
определяемого плотностью зародышеобразования. Данный факт объясняет 
экспериментально обнаруженную линейную зависимость диаметра доменов от 
среднего расстояния между ними (Рис.41в).  
Последующее охлаждение приводит к смене знака Epyrz и к обратному 
переключению при Epyrz > Eth. Обратное переключение начинается с появления 
изолированных нанодоменов на определённом расстоянии от стенки домена, 
благодаря эффекту коррелированного зародышеобразования [8]. Образование 
«пальцев» вызвано слиянием и удлинением взаимодействующих нанодоменов 
[66]. Электростатическое взаимодействие между нанодоменами затрудняет 
слияние «пальцев», что приводит к формированию тонких остаточных доменных 
лучей и появлению у поверхности дендритных доменных структур в виде 
снежинок (Рис.57б). В то же время в объёме кристалла на доменной стенке Epyrz 
увеличивается с ростом D/P (Рис.56г), что приводит к удлинению доменов путём 
их прямого прорастания. 
Экспериментально наблюдаемое появление круглых изолированных 
доменов между доменами в виде снежинок для Ti < 420 K (Рис.40а) было отнесено 
ко второму поколению зародышеобразования, когда Epyrz(T) превосходит Eth(T) 
(Рис.57а). Увеличение Ti приводит к уменьшению максимального значения Epyrz 
(Рис.54б). При Ti > 420 K домены второго поколения не формируются, поскольку 
Epyrz не превосходит Eth (Рис.57а). 
Появление дендритных остаточных доменов с высокой анизотропией 
(Рис.57б) можно отнести за счет изменения при понижении температуры 
преобладающего типа объемной проводимости от изотропного ионного на 
анизотропный примесный. Анизотропия проводимости приводит к образованию 
доменов анизотропной формы [69]. 
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(а) (б)  
(в) (г)  
Рис. 56 Расчёт взаимодействия доменов. (а) Схема модели для расчёта. (б) Зависимость 
Epyrz на доменной стенке от глубины, нормированной на длину домена. 
Зависимость Epyrz на доменной стенке от D/P: (в) у поверхности (точка 1), (г) на 
конце домена (точка 2). 
 
Рис. 57 (а) Расчёт зависимости Epyrz от T при охлаждении после лазерного нагрева с 
учётом переключения. (б) СЭМ изображение дендритного остаточного домена в 
форме снежинки. 
 
5.5 Краткие выводы 
На основе расчётов, проведенных методом конечных элементов, и 
сравнением результатов с экспериментальными данными можно сделать 
следующие краткие выводы: 
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1. Экспериментально установлено, что температура кристаллов ниобата лития и 
танталата лития при лазерном нагреве и последующем охлаждении 
изменяется одинаково. 
2. Показано, что в ниобате лития сценарий эволюции доменной структуры 
зависит от максимальной температуры нагрева поверхности, определяющей 
пространственное распределение пироэлектрического поля. 
3. Обнаружено, что лабиринтовая ДС и изолированные домены формируются в 
области нагретой выше температуры сегнетоэлектрического фазового 
перехода. 
4. Показано, что высокое значение пироэлектрического коэффициента при 
температурах близких к Tc приводит к быстрому росту пироэлектрического 
поля вблизи движущейся к центру фазовой границы, несмотря на высокую 
объемную проводимость кристалла. 
5. Показано, что изолированные дендритные домены в форме снежинок 
образуются за счет обратного переключения поляризации в поверхностном 
слое растущих доменов, обусловленного сменой знака пироэлектрического 
поля вблизи поверхности в процессе охлаждения. 
6. Показано, что с ростом начальной температуры образца уменьшается 
максимальное значение пироэлектрического поля во всей области доменной 
структуры и во всем температурном диапазоне, что приводит к увеличению 
среднего периода доменных лучей и цепей. 
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ГЛАВА 6 Многократный импульсный лазерный нагрев 
6.1 Многократный нагрев поверхности CLN 
Исследовалось формирование ДС в результате многократного импульсного 
лазерного облучения свободной Z+ полярной поверхности CLN. Длительность 
импульса tp варьировалась от 0,3 до 3 мс, полуширина лазерного луча ω 
составляла 0,35 и 0,9 мм. Период облучения составлял 20 с, за который образец 
успевал остыть до начальной температуры Ti, которая составляла 300 К и 370 К.  
Обнаружено, что рост количества импульсов (N) приводит к увеличению 
доли переключенной площади (Рис.58). Максимально достижимая доля 
переключенной площади, соответствующая «предельной» ДС, приближается к 
0,5. Этот факт обусловлен тем, что для периодической ДС (например, 
Киттелевского типа) суммарная величина пироэлектрического поля, создаваемого 
доменами с противоположным направлением поляризации близка к нулю. В 
частности для многократного облучения при комнатной температуре (Ti = 300 К, 
tp = 0,3 мс,  = 0,35 мм) доля переключенной площади и основные 
характеристики ДС перестают изменяться после 100 импульсов, то есть возникает 
«предельная» ДС (Рис.58в). 
 
Рис. 58 Доменная структура, образующаяся в результате многократного лазерного 
облучения. Количество импульсов (а) 10, (б) 25, (в) 100. Параметры облучения: 
tp = 0,3 мс,  = 0,35 мм. Оптическая микроскопия тёмного поля после травления. 
Визуализация ДС с помощью АСМ позволила выявить две области с 
различными типами ДС. В центральной части облученной зоны формируется 
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дендритная структура, тогда как а на краю образуются квазирегулярные 
изолированные домены (Рис.59). 
 
Рис. 59 АСМ изображение доменной структуры, образующейся в результате облучения 
100 лазерными импульсами при Ti =300 K. Параметры облучения: tp = 0,3 мс, 
 = 0,35 мм. Центр облученной зоны слева. 
Максимальная доля переключенной площади при этих условиях составляла 
не более 0,15 в области дендритной ДС и уменьшалась при удалении от центра 
облучённой зоны (Рис.60а). При этом концентрация доменов (рассчитанная как 
отношение количества доменов к занимаемой ими площади N/S) увеличивалась 
(Рис.60б), а средняя площадь изолированных доменов уменьшалась (Рис.60в). 
(а) (б) (в)  
Рис. 60 Анализ АСМ изображений доменной структуры в CLN после многократного 
лазерного облучения. (а) Зависимость доли переключенной площади от 
расстояния от центра области ДС. (б) Зависимость количества отдельных доменов 
на единицу площади (N/S) от расстояния от центра области ДС. (в) Зависимость 
площади отдельных доменов от расстояния от центра области ДС. Параметры 
облучения: Ti = 300 K, tp = 0,3 мс,  = 0,35 мм. 
Для многократного облучения при tp=3 мс,  = 0,9 мм и количестве 
импульсов более 100 переключенная доля достигала 0,5 (Рис.61), следовательно, 
во всей облученной зоне формировалась предельная ДС, за исключением 
доменных цепей возникающих вблизи края зоны (Рис.62).  
  
95 
 
Рис. 61 Зависимость переключенной доли площади в центре области ДС от количества 
импульсов облучения 
 
Рис. 62 Доменная структура в CLN после многократного лазерного облучения при 
различных начальных температурах Ti: (а) 300К, (б) 370К. Параметры облучения: 
N = 100, tp = 3 мс,  = 0,9 мм. Оптическая микроскопия в режиме тёмного поля 
после травления.  
Анализ параметров предельной ДС показал (Рис.63), что на краю 
облученной зоны концентрация доменных стенок значительно выше, чем в 
центре, и уменьшается во всей области с ростом Ti (Рис.64). 
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Рис. 63 Бинаризованные изображения ДС, формирующейся после 100 импульсов для 
разной Ti: (а), (б) 300 K, (в), (г) 370 K. Параметры облучения: tp = 3 мс,  = 0,9 мм. 
 
 
Рис. 64 Зависимость среднего расстояния между доменными стенками от Ti. 
Таком образом, были выявлены два сценарии эволюции ДС в процессе 
многократного облучения, приводящие к разным типам предельной ДС. В 
центральной части облученной зоны с увеличением количества импульсов 
формируется дендритная ДС, а на краю зоны – квазирегулярная ДС, состоящая из 
изолированных доменов.  
Формирование дендритной доменной структуры. Анализ ДС, 
сформированных при последовательном увеличении количества импульсов, 
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позволил выделить основные стадии эволюции доменных лучей, приводящие к 
формированию дендритной ДС (Рис.65). 
(а) (б)  
(в) (г)  
Рис. 65 Изображения доменных лучей в CLN после облучения серией импульсов: (а) N=1, 
(б) N=5, (в) N=10, (г) N=20. Оптическая микроскопия после травления. 
После воздействия первого лазерного импульса облучения возникает 
«каркас» ДС. На этой стадии, ДС состоит из узких доменных лучей микронной 
ширины, строго ориентированных вдоль Y кристаллографических направлений. 
Увеличение количества импульсов приводит к уширению доменных лучей за счет 
бокового движения доменных стенок (Рис.65а). Визуализация доменов с высоким 
пространственным разрешением с помощью СЭМ позволила установить, что 
уширение доменных лучей происходит путем образования цепи изолированных 
нанодоменов вблизи доменной стенки и последующего их слияния с доменной 
стенкой (Рис.66б). 
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(а) (б)  
Рис. 66 (а) Зависимость ширины доменных лучей от количества импульсов, (б) СЭМ 
изображение ДС в CLN после многократного облучения. N = 20. 
Образование цепи доменов перед движущейся стенкой может быть 
отнесено за счет эффекта коррелированного зародышеобразования [8] (Рис.66б). 
Многократное повторение такого процесса приводит к макроскопическому 
боковому движению доменных стенок. 
 (а)  (б)  
(в)  
Рис. 67 (а) «Доменные пальцы», в монокристалле CLN после облучения 100 импульсами. 
Визуализация с помощью оптической микроскопии после травления. Зависимость 
(б) периода и (в) длины «доменных пальцев» от количества лазерных импульсов. 
Дальнейшее увеличение количества импульсов лазерного облучения 
приводит к тому, что при ширине доменных лучей более 4±0.8 мкм наблюдается 
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качественное изменение формы доменной стенки («потеря устойчивости формы») 
(Рис.65в) и последующее формирование «доменных пальцев» (fingering) 
(Рис.65г). Подобные эффекты наблюдались ранее в CLN при самопроизвольном 
обратном переключении [8]. Статистический анализ изображений ДС показал, что 
увеличение количества импульсов облучения приводит к увеличению длины 
«доменных пальцев» и расстояния между ними (Рис.67б,в). Дальнейшее 
разрастание «доменных пальцев» приводит к ветвлению и формированию 
дендритных структур (Рис.67а). Разрастание дендритных структур приводит к 
образованию лабиринтовой предельной ДС в CLN с большой плотностью 
доменных стенок (Рис.68). 
 
Рис. 68 Предельная ДС в CLN, формирующаяся после 100 импульсов. СЭМ изображение 
с контрастом доменных стенок получено после травления. Параметры облучения: 
tp = 3 мс,  = 0,9 мм. 
Для детального анализа эффекта потери устойчивости формы доменной 
стенки в результате многократного облучения была разработана оригинальная 
методика визуализации последовательных стадий эволюции формы доменной 
стенки. Впервые обнаружено, что многократный лазерный нагрев поверхности 
CLN, покрытой слоем ITO, приводит к формированию цепей изолированных 
нанодоменов, которые могут быть визуализированы с высоким пространственным 
разрешением с помощью СЭМ после кратковременного травления (Рис. 69а). 
Было установлено, что после каждого импульса лазерного нагрева вдоль 
предшествующего положения доменных стенок последовательно формируются 
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цепи нанодоменов, то есть образуется последовательность «следов доменных 
стенок» (Рис. 69б).  
 
Рис. 69 (а), (б) Последовательные стадии эволюции полосового домена и формирования 
доменных ветвей. СЭМ изображения ДС после облучения 13 импульсами. (в) 
Зависимость приращения длины ветви за один цикл лазерного нагрева от 
расстояния от исходного домена. Параметры облучения:  = 0,9 мм, tp = 8 мс. 
Цепи нанодоменов возникают в результате частичного обратного 
переключения поляризации под действием нескомпенсированного поля 
экранирующих зарядов. Формирование цепей нанодоменов отнесено за счёт 
дискретного переключения поляризации в образце с искусственным 
диэлектрическим слоем, который возникает за счет аут-диффузии кислорода в 
результате напыления слоя ITO.  
Обнаруженный эффект позволил детально проследить эволюцию формы 
доменных стенок при многократном облучении. С увеличением количества 
импульсов происходило уширение лучей, а при достижении ширины около 10 
мкм наблюдалась потеря устойчивости формы доменных стенок, приводящая к 
ветвлению. Быстрый рост ветвей (Рис.69в) обусловлен уменьшением тормозящего 
влияния шлейфа остаточного деполяризующего поля, создаваемого исходным 
доменом. 
Формирование цепей изолированных доменов. На краю облученной зоны 
сценарий эволюции ДС качественно отличается от наблюдаемого в центральной 
части зоны. Для исследования эволюции формы доменных лучей проводилось 
многократное облучение одного и того же места образца и кратковременное 
селективное химическое травление после каждого импульса. Визуализация 
полученного рельефа травления производилась с помощью АСМ (Рис.70а). 
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Обнаружено, что, как и в центре облученной зоны, первый импульс приводил к 
формированию доменных лучей. После воздействия второго импульса луч 
превращался в цепь изолированных доменов (Рис.70б). Наблюдаемый эффект 
может быть отнесен за счет неоднородного уменьшения ширины (сжатия) 
полосового домена при обратном переключении поляризации. Следует отметить, 
что аналогичный эффект разбиения полосового домена на цилиндрические 
изолированные домены наблюдается для магнитных доменов [70]. 
(а) (б)  
Рис. 70 Цепи изолированных доменов после облучения тремя лазерными импульсами: (а) 
СЗМ после поочерёдного облучения и травления, (б) СЭМ после травления по 
завершении многократного облучения 
6.2 Многократный нагрев поверхности CLT 
Многократный лазерный нагрев свободной поверхности CLT приводил к 
формированию цепей изолированных доменов вокруг области, нагретой выше 
температуры сегнетоэлектрического фазового перехода. При увеличении 
количества лазерных импульсов до 100 формировалась предельная 
квазирегулярная ДС, состоящая из изолированных круглых доменов с 
субмикронными периодами (Рис.71).  
В зависимости от расстояния от границы области, нагретой выше 
температуры фазового перехода, наблюдались различные формы изолированных 
доменов, что обусловлено пространственно неоднородным распределением 
пироэлектрического поля, которое увеличивается при удалении от границы 
области.  
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На границе области в «слабом» пироэлектрическом поле внутри 
изолированных круглых субмикронных доменах образуются радиальные цепи 
нанодоменов (Рис.71а). Формирование такой структуры можно отнести за счет 
обратного переключения в поверхностном слое растущего домена. Этот эффект и 
его объяснение приведены в главах 4 и 5 диссертации.  
На расстоянии 20 мкм от границы в «среднем» пироэлектрическом поле 
формируются более мелкие субмикронные домены, вблизи доменных стенок 
которых образуются изолированные нанодомены (Рис.71б). Слияние 
субмикронных доменов с нанодоменами приводит к образованию изолированных 
доменов неправильной формы. Этот факт можно объяснить проявлением эффекта 
коррелированного зародышеобразования. Оценка расстояния между основным 
доменом и расположенными вокруг него изолированными нанодоменами 
позволила оценить толщину эффективного диэлектрического зазора на 
поверхности кристалла, которая составила около 50 нм. 
На расстоянии 50 мкм от границы в «сильном» пироэлектрическом поле 
формируется предельная квазирегулярная ДС, состоящая из изолированных 
круглых доменов со средним диаметром около 500 нм и субмикронными 
периодами (Рис.71в).  
На расстоянии 150 мкм от границы в слабом пироэлектрическом поле (на 
краю области, занятой сформированной ДС) наблюдались квазирегулярные цепи 
нанодоменов (Рис.71г) идентичные цепям нанодоменов, формирующимся после 
однократного лазерного нагрева (Рис.48). 
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Рис. 71 СЭМ изображения предельных доменных структур формирующихся в CLT после 
многократного лазерного облучения на различных расстояниях от границы 
области, нагретой выше температуры фазового перехода. (а) на границе области, 
(б) 20 мкм, (в) 50 мкм, (г) 150 мкм. Параметры облучения: Ti = 300 K, tp = 0.3 мс, 
 = 0,35 мм. 
6.3 Краткие выводы 
На основе результатов, полученных после анализа доменных структур, 
образовавшихся после многократного лазерного нагрева образцов ниобата лития 
и танталата лития, можно сделать следующие краткие выводы: 
1. Показано, что многократный импульсный нагрев свободной поверхности 
ниобата лития приводит к формированию самоорганизованной 
квазирегулярной субмикронной «предельной» доменной лабиринтовой 
структурой с переключённой долей площади около 0,5. 
2. Обнаружено, что в результате многократного лазерного облучения в ниобате 
лития формируются области с разными типами доменной структуры: 
дендритная структура - в центре облученной зоны и квазирегулярные 
изолированные домены - на краю зоны. 
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3. В ниобате лития выделены основные стадии эволюции доменных лучей в 
процессе многократного облучения, приводящие к формированию 
дендритной доменной структуры. Показано, что при разрастании дендритных 
структур образуется лабиринтовая предельная доменная структура с 
большой плотностью доменных стенок. 
4. Впервые при облучении поверхности ниобата лития, покрытой проводящим 
слоем оксида индия и олова, продемонстрировано формирование после 
каждого импульса цепей изолированных нанодоменов, расположенных вдоль 
предыдущего положения доменных стенок, что позволило детально 
исследовать эволюцию формы доменов. 
5. Обнаружено, что многократный лазерный нагрев свободной поверхности 
танталата лития приводит к формированию самоорганизованной 
квазирегулярной доменной структуры, состоящей из изолированных круглых 
доменов вблизи границы области, нагретой выше температуры 
сегнетоэлектрического фазового перехода 
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ГЛАВА 7 Формирование регулярной доменной 
структуры в CLT 
7.1 Сканирование лазерным лучом свободной поверхности 
Было проведено исследование возможности создания самоорганизованной 
регулярной доменной структуры в CLT с использованием лазерного облучения. 
Для этого была разработана оригинальная методика сканирования полярной 
поверхности образца лазерным лучом.  
Для реализации методики использовалась та же установка, что и для 
импульсного облучения, а образец устанавливался на край вращающейся 
платформы, закреплённой на оси электромотора (Рис.72). Скорость вращения 
регулировалась подаваемым напряжением и контролировалась при помощи 
лазерного измерителя частоты вращения. Длительность лазерного импульса 
устанавливалась равной периоду обращения платформы с образцом. Края образца 
закрывались металлической диафрагмой для исключения его разрушения при 
попадании излучения на его края. 
 
Рис. 72 Схема установки для сканирования поверхности образца лазерным лучом. 
При облучении перемещающегося относительно лазерного луча образца 
максимальная температура и скорость нагрева регулировались скоростью 
перемещения образца и расстоянием от фокуса линзы до облучаемой 
поверхности. Линейная скорость перемещения образца варьировалась от 1,8 до 
4,8 м/с. Для каждой скорости проводилась серия экспериментов с облучением при 
разном расстоянии от фокуса линзы до поверхности образца. Параметры 
облучения были подобраны таким образом, чтобы максимальная температура 
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нагрева не превышала Tc. Значения параметра  изменялись в пределах от 
0,21 мм до 0,15 мм, Из серии облучений для анализа выбирались результаты с 
наиболее однородной ДС. 
Проведенные эксперименты показали, что при облучении 
перемещающегося образца формируется самоподобная ДС и ДС, состоящая из 
полосовых доменных лучей и цепей (Рис.73). Самоподобная ДС представляла 
собой ориентированные вдоль трёх Y-направлений доменные лучи и цепи, 
изменяющие направления роста за счет отражения друг от друга. Полосовая ДС 
состояла из параллельных доменных лучей и цепей, ориентированных вдоль 
одного из трёх Y-направлений, совпадающего с направлением перемещения 
образца. 
Было выявлено, что при сканировании вдоль Y+ направления формируется 
только самоподобная ДС, а при сканировании вдоль Y- направления 
определённую долю облученной площади занимает полосовая ДС. 
 
Рис. 73 ДС, формирующаяся в CLT после сканирования полярной поверхности лазерным 
лучом вдоль Y- направления. Скорость сканирования: (а) 1,8 м/с, (б) 4,8 м/с. 
Оптическая микроскопия после травления. 
Установлено, что доля площади, занятой полосовыми доменами, 
увеличивается с ростом скорости сканирования лазерным лучом (Рис.74).  
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Рис. 74 Зависимость доли площади, занятой полосовыми доменами от скорости сканирования 
лазерным лучом. 
Исследование полосовых доменов с помощью СЭМ с высоким 
пространственным разрешением позволило выявить, что такая ДС 
преимущественно состоит из доменных цепей. На краю облучённой зоны 
формировались полосовые ДС с периодом до 700 нм (Рис.75а), а в центральной 
области облучённой зоны период достигал 350 нм (Рис.75б) Кроме полосовых 
доменов в центре зоны также формировались доменные цепи, направление роста 
которых происходило в других двух Y направлениях (Рис.75б). 
 
Рис. 75 СЭМ изображения полосовой ДС (а) на краю облучённой зоны, (б) в центре 
облучённой зоны. 
7.2 Сканирование лазерным лучом поверхности, покрытой 
тонкоплёночными металлическими полосовыми 
структурами 
Для создания регулярной полосовой ДС на поверхности с использованием 
методов фотолитографии наносились тонкие металлические полосовые структуры 
из Cr толщиной 80 нм. Были использованы структуры с периодами: 1 мкм, 
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1,5 мкм, 2 мкм. В результате сканирования таких образцов образовывалась 
регулярная доменная структура (РДС), состоящая из полосовых доменов, 
ориентированных строго в направлении аппликаций. Следует отметить, что из-за 
взаимодействия между соседними доменами период образующейся РДС 
отличается от периода нанесенных аппликаций. Наиболее однородные параметры 
ДС были получены для периода аппликаций 2 мкм при ширине полосок 0,5 мкм 
(Рис.76). 
 
Рис. 76 Распределение периодов РДС для разных периодов тонкоплёночных полосовых 
структур из Cr: (а) 1 мкм, (б) 1,5 мкм, (в) 2 мкм. 
Визуализация доменной структуры с помощью КМКР позволила 
установить, что в облучённой зоне есть достаточно протяженные участки до 50 
мкм с РДС (Рис.77), находящиеся в основном на краю зоны в области меньших 
плотностей энергии облучения. 
 
Рис. 77 ДС в CLT после сканирования лазерным лучом образца, покрытого периодическими 
тонкоплёночными полосовыми структурами из Cr с периодом 2 мкм. Визуализация 
доменных стенок вблизи поверхности методом КМКР.  
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Исследование ДС в глубине кристалла позволило установить, что 
максимальная глубина прорастания полосовой ДС составляла более 25 мкм, а 
глубина структуры до разбиения на доменные цепи достигала 8 мкм (Рис.78). 
 
Рис. 78  Визуализация РДС методом КМКР в плоскости XY на разной глубине. 
Исследование РДС с помощью СЭМ после удаления тонкоплёночных 
полосовых структур из Cr и химического травления позволило выявить области 
ДС с высокой пространственной однородностью (Рис.79). 
 
Рис. 79 СЭМ изображения полосовой ДС, полученной сканированием лазерным лучом 
поверхности, покрытой тонкоплёночными полосовыми структурами Cr с 
периодом 2 мкм. Контраст доменных стенок. 
7.3 Краткие выводы 
На основе результатов, полученных в результате анализа доменных 
структур, образовавшихся после сканирования лазером полярной поверхности 
образцов, можно сделать следующие краткие выводы: 
1. Выявлено, что в танталате лития после сканирования лазерным лучом 
свободной поверхности формируются полосовые и самоподобные 
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доменные структуры, состоящие из доменных цепей ориентированных 
вдоль Y – направлений. 
2. Установлено, что доля площади, занятой полосовыми доменами, 
увеличивается с ростом скорости сканирования лазерным лучом. 
3. Впервые в танталате лития лазерным облучением движущегося образца с 
периодическими полосовыми тонкоплёночными структурами получена 
стабильная регулярная полосовая доменная структура с шириной доменов 
500 нм, периодом 2 мкм и глубиной доменов до 8 мкм.  
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Заключение 
Проведенные систематические исследования формирования микро- и 
нанодоменной структуры в монокристаллах конгруэнтных ниобата лития и 
танталата лития после локального импульсного лазерного нагрева позволили 
сделать следующие основные выводы: 
1) В ниобате лития впервые выявлен эффект изменения направления 
радиального разрастания доменной структуры в результате импульсного 
лазерного нагрева при нагреве поверхности до температуры выше 650 K, 
обусловленный изменением пространственного распределения 
пироэлектрического поля. 
2) Установлено, что импульсный лазерный нагрев танталата лития приводит к 
формированию в облученной зоне областей с разными типами доменных 
структур: доменных лучей и цепей, лабиринтовой структуры, и 
изолированных доменов. Геометрические параметры структур и размеры 
областей зависят от начальной температуры кристалла. 
3) В танталате лития выявлено формирование лабиринтовой доменной 
структуры и изолированных доменов при охлаждении области нагретой 
выше температуры сегнетоэлектрического фазового перехода. Расчеты 
пространственного распределения пироэлектрического поля показали, что 
эффект обусловлен высоким значением пироэлектрического коэффициента 
и низким значением порогового поля вблизи температуры фазового 
перехода. 
4) Впервые в танталате лития обнаружено формирование изолированных 
дендритных доменов в форме снежинок, образующихся за счет обратного 
переключения поляризации при смене знака пироэлектрического поля в 
поверхностном слое. 
5) Показано, что многократный импульсный нагрев свободной поверхности 
приводит к формированию квазирегулярных субмикронных «предельных» 
доменных структур: лабиринтовой - в ниобате лития, изолированных 
круглых доменов - в танталате лития. Формирование после каждого 
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импульса цепей изолированных нанодоменов, расположенных вдоль 
предыдущего положения доменных стенок при облучении поверхности 
ниобата лития, покрытой проводящим слоем оксида индия и олова 
позволило детально исследовать эволюцию формы доменов. 
6) Впервые в танталате лития лазерным облучением движущегося образца с 
периодическими полосовыми тонкоплёночными структурами получена 
стабильная регулярная доменная структура с шириной доменов 500 нм, 
периодом 2 мкм и глубиной до 8 мкм. 
 
Перспективы дальнейшей разработки темы. 
Полученные в ходе выполнения работы результаты будут использованы при 
создании регулярных доменных структур в волноводах для изменения частоты 
лазерного излучения. Будут проводиться исследования для улучшения 
геометрических параметров регулярных доменных структур. Развитие метода 
многократного лазерного облучения для создания самоорганизованных 
квазипериодических доменных структур позволит разработать новое направление 
инженерии доменных стенок. Дальнейшее развитие разработанных подходов к 
переключению поляризации в сегнетоэлектриках в сильнонеравновесных 
условиях будет представлять значительный интерес для исследования кинетики 
фазовых превращений. 
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Список сокращений и условных обозначений 
 
α – коэффициент поглощения 
 – диэлектрическая проницаемость 
0 – диэлектрическая постоянная 
λ – длина волны  
λ0 – длина волны лазера в вакууме 
ρbound sur – поверхностная плотность связанных зарядов 
ρbound bulk – объёмная плотность связанных зарядов 
ρscr sur – поверхностная плотность экранирующих зарядов 
ρscr bulk – объёмная плотность экранирующих зарядов 
Epyr – пироэлектрическое поле 
Epyrz – z-компонента (полярная) пироэлектрического поля 
Eth – пороговое поле переключения поляризации 
τ – постоянная времени релаксации 
scr – постоянная времени экранирования  
CLN – конгруэнтный ниобат лития 
CLT – конгруэнтный танталат лития 
d33 – нелинейно-оптический коэффициент 
dN – положение пика в распределении по числу частиц 
Eac – поле активации 
Eb – поле смещения 
EBSD – дифракции отраженных электронов 
Ec – коэрцитивное поле 
Edep – деполяризующее поле 
Eg – ширина запрещенной зоны 
EL – поле в диэлектрическом зазоре 
Eloc – локальное значение переключающего поля 
Erd – остаточное деполяризующее поле 
Eех – внешнее электрическое поле 
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HF – плавиковая кислота 
ITO – оксид индия и олова 
k – постоянная Больцмана 
L – толщина диэлектрического слоя 
LN – ниобат лития LiNbO3 
LT –танталат лития LiTaO3 
Ls – длина экранирования объемных зарядов 
n – показатель преломления 
P – мгновенное значение поляризации 
Ps – спонтанная поляризация 
Q – тепловой источник 
q(t) – суммарная нормированная длина всех лучей 
Qs – полный переключенный заряд 
R – параметр эффективности объемного экранирования 
Ra - среднее арифметическое из абсолютных значений отклонений профиля в 
пределах базовой длины 
Tc – температура Кюри 
t – EBSD – дифракции отраженных электронов в просвечивающем режиме 
tm – постоянная, которая учитывает взаимодействие растущих доменов с 
границами объема 
t0 – константа, связанная со временем переключения 
1/ts – скорость переключения 
1/scr – скорость объемного экранирования 
Uex – внешнее напряжение  
Uq – напряжение на конденсаторе 
v – скорость роста области, занимаемой новой фазой  
Wdep – деполяризующая энергия 
W0 – средняя плотность энергии лазерного излучения 
r, z – координаты цилиндрической системе координат с осевой симметрией. 
X, Y, Z – кристаллографические направления 
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Z+, Z- – полярные поверхности 
zav – средний гидродинамический диаметр 
АЦП – аналого–цифровой преобразователь 
ДОЭ – дифракция отраженных электронов 
ДС – доменная структура 
К–А – Колмогоров–Аврами 
КМКР – конфокальная микроскопия комбинационного рассеяния света 
КРС – комбинационное рассеяние света 
ОМ – оптические методы 
ОУ – операционный усилитель 
ПО – программное обеспечение 
СЗМ – сканирующая зондовая микроскопия 
СМПО – сканирующая микроскопия пьезоэлектрического отклика 
СЭМ – сканирующая электронная микроскопия 
ФП – фазовый переход 
ЦАП – цифро–аналоговый преобразователь   
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